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J) Position du problème. 


Les équations classiques qui régissent les transferts de chaleur par 
ductibilité dans les systèmes matériels constituent la mise en for- 


jues fondamentaux de façon pleinement satisfaisante. . 
équation indéfinie qui concerne les mouvements de chaleur au sein 
ün matériau conducteur est établie à partir de l’hypothèse de Fou- 
, reliant les quantités de chaleur aux champs de température, de 
othèse de la conservation de la chaleur, et du principe de la calo- 


Dans certains problèmes particuliers, il conviendrait sans doute 
pporter à l'hypothèse de Fourier certaines modifications permettant 
mieux tenir compte des échanges d'énergie à l’échelle moléculaire (1), 
ans la plupart des problèmes usuels les schémas sur lesquels est 
l'équation indéfinie peuvent être considérés comme pleinement 
isants, et la seule incertitude que cette équation risque d'apporter 
Vient de la connaissance souvent imparfaite des valeurs qu’il convient 
tribuer aux constantes physiques qu'elle contient : conductivité et 
eur spécifique voluminique du matériau conducteur. 

s équations aux limites qui servent à exprimer les passages de 
r aux frontières d’un système sont la traduction de schémas qui 
ntent les phénomènes physiques de façon beaucoup moins 


aisante. : 
une frontière extérieure en présence d'un fluide (en mouvement 
bme et son environne- 


re échanges de chaleur entre le systè 
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s de schémas dont tous ne représentent pas les phénomènes phy- 
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ment (2) sont parfaitement connues et la seule incertitude qu’elles 
risquent d'apporter provient de Î4 connaissance imparfaite des facteurs 
d'émission des surfaces. Dans bien des cas, d’ailleurs, cette incertitude 
ne présente pas un inconvénient majeur, car les transferts par rayon- 
nement sont faibles, en comparaison des transferts par les processus de 
la convection. Or, les lois (3) qui régissent ces derniers sont loin d'être 
à l'heure actuelle parfaitement connues. De très nombreuses études sont 
en cours en vue de préciser les mécanismes de la convection et d’éta- 
blir des lois générales ou des formules numériques utilisables dans les 
problèmes concrets. Ces études montrent que le concept classique de 
coefficient de passage tenant compte à la fois des transferts par rayon= 
nement et par convection, et qui est d’un usage si commode en raison 
de la linéarité de l'équation à la limite qu'il fournit, ne constitue qu’un 
schéma assez simpliste surtout (et c’est le cas dans bien des techniques 
modernes) lorsqu'il existe une différence de température relativement 
importante entre le fluide et la paroi solide. 

Nos connaissances sont encore plus fragimentaires en ce qui concerne 
la condition à la limite qu'il convient d'adopter, lorsque le système 
conducteur étudié comporte un‘contact entre deux matériaux accolés- 

Si l’on excepte le cas où les deux matériaux sont soudés, le passage 
de chaleur à travers la surface de contact s’accompagne d'une chute de 
température, dont une analyse sommaire montre qu’elle est d'autant 
plus grande que le flux de chaleur est grand. JS 

Pour tenir compte de ce phénomène dans un problème concret, on 
admet en première approximation qu'il y a proportionnalité entre la 
différence de température de part et d’autre de la coupure et la densité 
de flux qui traverse la surface de séparation. Le coefficient de propor- 
tionnalité est appelé « résistance thermique de contact » et l’on suppose … 
généralement que c’est une constante pour un montage donné. Cette 
dernière hypothèse jointe à l'hypothèse de Fourier qui permet d’expri- 
mer la densité de flux de chaleur, a l'avantage de fournir une équation - 
à la limite linéaire, mais il est probable qu'elle n’est valable que lors- 
{ que les paramètres mécaniques et thermiques qui caractérisent le 
. contact varient dans des limites très restreintes. : 
Gette définition de la résistance thermique de contact n’est pas sans 

présenter quelques difticultés de principe. Considérons en effet deux 
| milieux conducteurs (x) et (2), de conductivités à, et À, en contact 
À suivant un plan æ—0, et supposons que les conditions du contact 
| soient suffisamment homogènes pour que le phénomène de conduction 
puisse être globalement considéré comme étant à une dimension #. 
Parmi tous les schémas que l’on peut envisager pour représenter le 
phénomène de conduction au voisinage de æ —0, deux, particulière- 
ment simples, semblent pouvoir être retenus en première analyse : 
Le premier (4) consiste à admettre que du fait de l'imperfection du 


ment se font par rayonnement et par convection. Les lois du rayonne- 
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travail des surfaces, il subsiste entre les faces en contact une petite 
couche de fluide. Cette couche n’a sans doute pas une épaisseur cons: 

tante en tous les points de la séparation, mais on peut supposer que 

son épaisseur moyenne est à peu près constante et de toutes facons ne 
devient jamais nulle, c’est-à-dire qu'il n’y a en aucun point du plan 

Æ —0, un contact parfait entre les deux milieux (fig. 1). 

- Comme, du fait de sa très faible épaisseur, cette couche ne peut 

sans doute pas se prêter à 

une fuite transversale de 

chaleur, il y a conservation 


du flux de chaleur dans un LL, NS Er 
. de section 6 — 1 per- N À 
D ur au plan de Ge 


“la séparation et l'on peut 

“écrire : 
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4 La différence de tempéra- 
TERRE ë ZA 
ture (0; — 0; ) entre les faces 


PR 
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des deux milieux est celle 
Qui serait associée au pas- 
sage de la densité de flux D 
Pà: travers un « mur » fluide 
d'épaisseur moyenne €. Dans 
ce schéma, la résistance de 
contact est donc constituée 
r la résistance thermique 
u mur fluide. Si l’on né- 
8 lige, géométriquement, 
épaisseur €, on peut, en 
mplifiant encore le schéma 
récédent, dire que sur la 
igne moyenne géométrique Fig. 1. 
e contact LL’, il existe une 
discontinuité de tempéra- 
Lure (8: — 0; ). Pratiquement les températures 0’ et 0; ne peuvent pas 
tre atteintes directement par l'expérience. Le seul moyen de les déter- 
"miner consiste à mesurer les températures en des points Li, Lis D, Lo 
i, x}, et d’extrapoler les courbes obtenues jusqu’à la ligne moyenne 


!, Comme & est toujours très petit, les températures 0, et 0, ainsi 


: r Lex 2 d / 
>btenues sont pratiquement confondues avec les températures 0{ et 02. 
Dans le deuxième schéma simple que l’on peut imaginer, on conserve 
: D. S site s. , F + 

l'hypothèse de la présence entre les deux milieux, d’une couche de 
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| fluide d'épaisseur moyenne €, faible et sensiblement constante, maison 
admet qu’il existe des points de contact parfait, régulièrement réparus 
entre les deux faces en contact (fig. 2). Dans ce cas le phénomène de 
SERRE passage de chaleur au voisinage de la coupure, est beaucoup plus com-. 
ET plexe que dans le schéma précédent. 
à Pour passer du milieu () au milieu on 4 
la chaleur peut en effet, soit traverser 
la couche de fluide intercalaire, soit 
emprunter les passages directs par les 
points de contact. Il est impossible, 
a priori, de faire le partage entre les … 
quantités de chaleur qui passent par 
l'un ou l’autre processus, mais il es 
certain que les lignes isothermes, per 
pendiculaires aux lignes de flux, vo 
être assez fortement perturbées au vo 
EE : sinage de la coupure et, de ce fait, i 
DS. n’y aura plus une température uniqu 
ENT pour l’une ou l’autre surface. 
“0 ais Une étude par analogie électrique effectuée dans le cas le plus défa- ; 
_  vorable où toute la chaleur passerait par les contacts parfaits mon- 
tre que la distance à partir de Ps: 
_ laquelle la perturbation est 
| pratiquement amortie est de | 
24 = l’ordre de grandeur de la dis- 
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On pourra alors définir une Y 
température fictive pour les | 

_ deux faces en contact en extra- 
| 


zone 


s KT polant jusqu’à la coupure géo- perturbée 


_ métrique (fig. 3) les répartitions 
. de températures relevées expé- 


è _ rimentalement Jusqu'à la sone 


(1 


+ : Era 
4 perturbée. | 


RE. On définit de la sorte un saut 
Vi R fictif de température qui pré- 
. sente le double avantage d’être 
_ aisément mesurable et de coïn- We. 
er _ cider avec celui qui correspond au premier schéma. HAE 2 
= Quel que soit le schéma retenu, la définition du saut de températu 


(8, — 6,) jointe à la mesure de la densité de flux D à travers la co 
\ ue 


(!) Un phénomène analogue se rencontre dans la technique de 


électrodes utilisée dans les analogies rhéoélectriques. ; * 
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- Le but des recherches qui ont été entreprises dans notre Laboratoire 
st d'étudier quelles sont les influences des divers paramètres méca- 
- niques et thermiques sur la valeur de la résistance de contact. Ces 
udes doivent nous permettre, dans l'immédiat, d'obtenir des valeurs 
numériques utilisables dans des problèmes où les paramètres varient 
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dans des limites restreintes, et par la suite, grâce à une connaissance 

plus complète du mécanisme du passage de chaleur, de faire choix d’un 
- schéma représentant au mieux le phénomène physique réel. 

otre programme de recherche prévoit l’étude systématique de 
uence : | 


/ 


- — de la pression de contact, 

» — des états de surface, 
- — de la nature des matériaux en contact, ; AA 
— dela température moyenne de contact, a 
— de la valeur de la densité de flux de chaleur, he 


— de la nature du fluide emprisonné entre les surfaces en contact. FRS 
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Nous exposons dans cet article les premiers résultats que nous avons 
tenus dans l'étude de l'influence de la pression de contact (5). 


1) Principe de la mesure. Dispositif expérimental. LUE 
a partie essentielle de ce dispositif est constituée par un ensemble 
s— # . { L , , J der 
ï e trois cylindres de même diamètre (37 mm) : À, Bet C d'axe æ'x et 258 
ccolés suivant les plans YY’ et ZZ”. re MEANS * 
e cylindre central B comporte dans son plan médian un dispositif 
chauffage électrique permettant de créer une quantité de chaleur : 
surable, tandis que les extrémités des deux cylindres A et (0! sont 
oidies par une circulation d’eau. Ils établit dans Less ts 
me thermique dans lequel la chaleur créée dans la parüe centra ée 
oule vers les deux extrémités. Un système de garde dont nous par- 
18 plus loin permet de rendre cet écoulement de chaleur unidimen- 
suivant &’X. à s ; y 
es thermocouples au nombre de 12 disposés le long de x'æ comme 
dique la figure 4 permettent de déterminer expérimentalement les 
a . de température 0(x) dans l’essemble ten à de 
1 rc de (x) jointe à Ja mesure de !à puissance e ectrique 
0 È VE e ” . % HR 
2 dans la partie centrale permet la äétermination des deux résis 
lue * TRE 2 £ ; 
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tances de contact en YY’ et en ZZ' sans avoir à utiliser les valeurs des M4 


conductivités des matériaux constituant les cylindres À, B et Cr i 
l eau eau 
DE 74 
F£ 
A 
3 #56 4 
++ + à 
! 
4 
- 
4 
à | 
! 
4 
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Fig: 4: 


Sur la figure 5, nous avons représenté les résultats d’une de nos 
expériences dans laquelle les cylindres B et C étaient en acier (avec de 


dt ls été le ne mn bts à ds» à dt 


1 Fig. 5. 


bonnes surfaces de contact) et le cylindre A en laiton avec une surface ‘ 
de contact relativement grossière. ; 


Lorsque le système de garde fonctionne correctement, les courbes’. 
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1-2-8, 4-5-6, 7-8-9 et 10-11-12, peuvent être, en régime établi, confon- 
dues avec des droites. 

: L'extrapolation de ces droites jusqu'aux coupures YY’ et ZZ' donne 
directement les chutes de température au niveau des surfaces en 
contact. Soient D, et D, les densités de flux qui traversent les coupures 

YY’' et ZZ’. Si l’on désigne par S la section des cylindres et par ® le 
2% flux total de chaleur dissipé, on a : 


3 ® 
f 5 =D: + D.. 


Si l’on désigne par p, et p, les pentes des droites 4-5-6 et 7-8-9 on 

aura d'autre part (sous réserve que les températures aux points 4, 5, 6, 

… 7.8, 9 soient suffisamment voisines pour qu'on ait le droit de considé- 

» rer la conductivité comme étant la même de part et d'autre du chauf- 
: fage) : 

24 D, D 


1 c 


= Pi Ps 
F, , 
…. On en tire immédiatement les valeurs de D, et de D, en fonction des 
…. résultats de mesure : 

Dr, NON 

= = D == — 

S P1 + Po S P1 + Poe 


et on en déduit les résistances de contacten YY’ et ZZ’ par : 


g. ÉAURERNRÉESS Bo g (056) TP, 
É Le dispositif permet ainsi de mesurer au cours d'une même manipu- 
… lation deux résistances de contact différentes mais pratiquement dans 
» nos expériences nous n’en avons mesuré qu’une, la deuxième étant 
- simplement utilisée pour assurer au système le plus de symétrie pos- 
… sible par rapport au plan central. 

Nous ne pouvons pas dans le cadre de cet article ue tous les 
F détails du dispositif expérimental que nous avons réalisé. Nous nous 


qe che 
. contenterons de le décrire dans ses grandes lignes. 


1) Mesure des températures 1 à 12. —< Elle est effectuée 
de thermocouples BTE-CTE de 1/10 de millimètre de ns Fin 
. à l'argent. Une gaine de téflon entoure l’un des brins tan ra Pres 
| est maintenu accolé le long de la gaine à 1 aide d'un ee ési Le 
. fin. Le tube rigide ainsi constitué est plongé dans un Ge e tu e 
millimètre de diamètre percé ju-qu’au niveau de Laxe es à 
» Pour assurer un bon contact entre le métal et la soudure, U . ; . 

paraffine est injectée à l’intérieur de la gaine de téfion de façon à chas- 


ir initi ans l'ensemble. 
ser tout l’air initialement contenu dans !ensem 
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‘ 2) Dispositif de chauffage et de refroidissement. Spas 
de be est constitué par une lame d'acier inoxydable 18-8 d'épais 


de 


Fig. 6. Fig. 7. 


seur 2/10 de millimètre découpée comme l'indique la figure 6. La ré 
tance électrique de la plaque ainsi découpée est de 1,55 obm. 
rondelles d'amiante permet : 
l'isolement électrique de. cette” 
5 ax | résistance dans la cavité cylin- 
À C4 drique très plate qui est ménagé 
Ne dans le cylindre central (Re D 
Ce Les cylindres latéraux se ter- 
minent par une petite chambre 
| Fig. 8, dans laquelle circule de ; 
Pour obtenir un refroidis 
bien homogène, on a disposé 
_  déflecteur qui impose à l’eau le chemin indiqué sur la figure & ne 
3) Dispositif de garde, — Il est constitué par trois cylindres cr 1 
disposés en manchons autour du dispositif principal. Le cylindre ce 
a tral possède un chauffage dans son plan médian et les cylindre s la 
|  raux sont munis à leurs extrémités de boîtes de refroidissement 
. culation d’eau. Par un réglage convenable de la puissance di 
. dans le cylindre central, on peut réaliser en une même abscisse 
; 5 lité des températures dans le dispositif central et dans le dist 
garde à 1° C près, ce qui est nettement suffisant pour éliminer | 
- de chaleur à travers la lame d'air cylindrique d'épaisseur 1 m 


à 


% “ 


tant les deux dispositifs. La figure 9 montre l'ensemble de l’a 
_ avant le montage. | 
ea 


4) Dispositif de mise en pression. — Deux dispositifs c 


2 # Lu ES # À Al LA e # 14) 
ont été utilisés Jusqu'à présent, Le premier est représenté s 
figure 10. CE 


# Annales de Physique, 1961. Mémoire Corprer 


PLANCHE I 


sous pression. 


2 ee HE de mise 
Fie. 10. — Premier dispositié de mi 
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d'appui montée sur rotule. L'ensemble des trois cylindres constituant 
le dispositif principal est serré entre le vérin et la pièce d'appui. La 
pression dans le corps du vérin, lue à l’aide d’un manomètre métal- 
lique, permet de réaliser sur les surfaces en contact étudiées une pres- 
sion de 180 kg/cm?. 

Le deuxième dispositif est construit sur le même principe mais 
3 la pression est fournie par des poids. Il présente l'avantage de 
permettre le maintien en pression du dispositif aussi longtemps qu’on 
» le désire, ce qui était impossible avec le premier appareil en raison de 
l'influence des variations de la température externe sur la pression 
dans le liquide hydraulique, ou en raison de légères fuites de ce 
… liquide, toujours difficiles à éviter. 


III) Résultats des mesures. 


Des expériences préliminaires effectuées sur une coupure donnée, 
avec une pression donnée, nous ont montré que la valeur de la résis- 
ance de contact dépend légèrement de la valeur du flux de chaleur qui 
traverse la coupure. Pour éliminer dans la plus grande mesure possible 
- l'influence du paramètre flux de chaleur, nous avons alors effectué 
“toutes nos expériences avec des valeurs de flux extrêmement voisines 
- (densités de flux comprises entre 0,49 W/cm? et 0,63 W/cm?). 

… Les températures moyennes au voisinage des coupures étaient alors 
e 20° C environ. Notons que ces températures, voisines de celle de la 
salle, étaient particulièrement favorables à l'élimination des fuites de 
chaleur et la réalisation d’un phénomène thermique unidimensionnel 
pouvait être assurée avec une excellente précision. 

Dans nos expériences, les cylindres B et C étaient en acier Thomas 


de contact sur la coupure (A, B). Les faces des cylindres en acier avaient 
ubi les opérations suivantes : 


rt) Dressage au tour; 

2) polissage grossier à la pâte à rôder obtenu en frottant les surfaces 
ne contre l’autre ; contrôle à l’aide d’un comparateur ; 
3) contrôle de la planéité à l’aide d’une lame à faces parallèles sous 
a lumière d’une lampe à vapeur de sodium, usure des reliefs au papier 
 Behr-Manning 600 A et {oo À ; 

… 4) polissage fin des surfaces, par rôdage l’une contre l'autre avec de 


chariotage du cylindre pour ramener son diamètre de la valeur 
ale 4o mm à la valeur 37 mm et éliminer ainsi l'arrondi latéral 


au cours du polissage. Ê 
cs états de surface ainsi obtenus pour les cylindres en acier avaient 


hauteurs de rugosité ne dépassant pas $ g. 


le cylindre A en laiton UZ 39 Pb2 et nous avons étudié la résistance 
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La face du cylindre de laiton était obtenue par simple dressage au 
tour, elle présentait ainsi des aspérités en forme de spirale qui étaient 
susceptibles de subir des écrasements dans les opérations de mise sous 
pression. En faisant varier l’avance de l'outil detour, nous avons obtenu 
quatre sortes de surfaces pour lesquelles les hauteurs moyennes d'aspé- 


rités étaient 45 u, 30 u, 10, 4 u. Notre but n'étant pas ici d'étudier 


l'influence de l’état de surface, nous ne donnerons pas de détails sup- 
plémentaires sur ce point. 

La plupart des résultats que nous donnerons ici concernent des sur- 
faces comportant des aspérités de 45 u ou de 30 y. Avant d'exposer ces 
résultats, il importe de donner quelques indications sur le déroulement 
chronologique des diverses mesures qui constituent une série de 
mesures. 

La détermination de la densité du flux par la méthode employée sup- 
pose essentiellement que l’on opère en régime thermique établi. Or, 
lorsqu'on provoque une modification des conditions extérieures (par 
exemple, la pression de contact) il faut attendreenviron une heure avant. 


‘que soit atteint un nouvel état de régime. Ceci nous imposait. de faire 


nos mesures à raison d’une toutes les heures environ. Nous avons 
étudié la variation de la résistance thermique de contact pour des pres- 
sions comprises entre o et 18 kg/cm?, et nous avons choisi d'opérer 
par paliers de 20 kg/cm? environ, ce qui nous permettrait d’effectuer 


: x = Fr 5 \ 
une compre:sion (ou une décontpression) complète en un jour, tout en 


ayant pour chaque courbe obtenue un nombre de points raisonnable. 


A) Étude des cycles de compression-décompression entre o et 
180 kg/ém?. — Les résultats de nos mesures sont représentés sur læ 
figure 11. La courbe (1) cor- 
respond à la première compres- 
sion : la résistance de contact 
diminue de façon très notable, 


AR Cme wat 1 


environ le cinquième de la va- 


respond à la première décom- 
pression. On remarquera la 
chute subie par la valeur dela 


a séparé les deux séries de 


50 100 50 nkÿ/cm? mesures, et au cours de laquelle 


Fig. 11. la pression était passée de la 
valeur 180 kg/cm? à la valeu 
190 kg/cm2. 4 38 


Les courbes (1) et (2) semblent correspondre à une adaptalion des. 
surfaces en contact, avec écrasement des aspérités de la face en laiton, 


puisque la valeur finale est 


leur initiale. La courbe (2) cor- 


résistance pendant la nuit qui. 


INPI ERR I ON ER DE 
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… courbes (3) et (4) sont relatives à foutes les compressions et décompres- 
- sions ultérieures. On constate ainsi que lor 
cycles de compression-décom- 
… pression avec les valeurs  4A 
- extrêmes o et 180 kg/cm?, et 
… ceci à une cadence de 1 cycle 
» complet en deux jours, la 
* résistance thermique de con- 
tact peut prendre deux valeurs 
- possibles pour une pression 
” donnée, selon que cette pres- 
sion est atteinte au cours de la 
… compression ou au cours de la 
* décompression. 


- B) Étude de cycles succes- 0 
… s:fs entre la pression o et 
… des pressions P1, Po..., CrOIS- 
sant, de o à 180 kg/cm?. — 
… Nous avons fait subir à la 
même coupure des cycles de pression (o navo)(6; P3> Pi 0), 
(0, p3 po, 0), ete., à raison de r seul cycle pour chaque pression pi. 
…. La figure 12 donne l'allure des résultats obtenus. 

Es Les courbes 1 et 1° corres- 


pondent au premier cycle, on 


Lé . 2 LA , . 
écrasements qui ont été constatés au microscope à la fin des essais. Les 


le même phénomène que celui 
qui avait été observé dans les 
premières expériences pour la 
pression obtenue en fin de la 
première compression. 

Les courbes 2 et 2’ corres- 
pondent au deuxième cycle, 
la courbe 2 passe par le point 
L.- extrême atteint pour la pres- 
4 Fès _— sion p, dans le 12° cycle: 
‘3 PA fe ü D'après les résultats du para- 
À , graphe À, elle. est confondue 
RS jusqu’à la pression p, avec 
4 la courbe aller défimtive 


va 


2 Hier. 


que l'on aurait dans un cycle (o, P:, 0). 


2 
À De même, la courbe aller 3 qui correspond au 3° UE par 
_ point extrême atteint pour la pression p, dans la courbe aller du cycle 
pot 


‘a Pa» 0). 


h 


sque la coupure subit des. 


constate pour la pression Pr: 
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Ces résultats joints au résultat du paragraphe A relatif à l'établisse- 3 
ment d’un régime après un premier cycle d'adaptation montrent que … 
les courbes définitives que l’on obtiendrait pour des cycles (0, ps, o) 

sont différentes les unes des « 
R autres et dépendent de la valeur 
de p; (fig. 13). Elles présentent 
une pointe située sur la cour- | 
be (1) de la figure 11 (en poin- 
tillés sur la figure 13). NH 


C) Étude des cycles entre 
la pression (p, < 180) et la 
pression 180 pour une cou- 
pure ayant déjà subi des 
cycles (o — 180). — Si dans 
le retour d’un cycle (o — 180) 
(courbe 4 de la figure 11) on. 
s'arrête à une pression p, et si 
| l'on recomprime à nouveau, 
ÿ la résistance de contact décrit 
ë .: une courbe (5) comprise entre les deux courbes (3) et (4) (fig. 14). 


1 
1 
F 


| 


| 

ê 
| 
Il en est de même si au cours de la compression on s’arrête à une 

pression p, et si l’on décomprime à nouveau. La résistance de contact 


+ 
és 


* 
‘ 


. suit une courbe (6) comprise , 
entre les courbes (3) et (4). iR ae 


“4 Ainsi, pour une coupure $ 
5 qui est susceptible de subir 
RS des pressions comprises entre 

5 deux limites extrêmes (ici o et Ÿ 
% 180 kg/cm?) la résistance de a 
“8 contact peut prendre selon la ; 


façon dont la pression est 


# obtenue une valeur quelcon- k 
LA que comprise entre deux limi- & 
tes bien définies caractéri- Lx Le 
_sées par les courbes (3) et (4). LES 
Se D) Comparaison des cy- 4 x! HRpTess 
12 cles (0 — 180) pour divers ESA «2 HCFR 


4 élats de surface. — Nous At, 
avons expérimenté avec trois états de surface du cylindre en laiton, 
caractérisés par des hauteurs de rugosité égales à 30 p, 10 u 4 ue 
_ Les variations des résistances de contact présentent le même carac- 
ch tère. Après un cycle d'adaptation, on obtient deux courbes, l’une 
pour la compression, l’autre pour la décompression: Pour ne pas sur- 
charger la figure 15, nous n'y avons schématisé que la courbe lee 
es 


eh 
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… correspondant aux trois états de surface, On constate que si à faible | 
… pression, la résistance thermique est d’autant plus grande que la sur- nt 
… face est imparfaite, il n’en est pas de même pour les pressions plus F 
— élevées. il faut sans doute voir là l'influence non négligeable que doit 
… prendre dans le mécanisme de passage de chaleur, le passage direct par: 
» les pointes des rugosités. 4 


pe L 
4 % E) Influence du temps. Courbe unique d'équilibre. — Nous don- % 
« nerons, pour terminer, quelques indications très sommaires sur des re 
“expériences qui sont poursuivies actuellement. Au cours d’une com- 
pression, nous avons réalisé des paliers de très longue durée (plusieurs 
- jours), pour un certain nombre de pressions p,, p, …. intermédiaires 
“entre o et 180 kg/cm? (fig. 16), 
… et nous avons étudié l’évolu- 
… tion de la résistance de contact 
» au cours du temps. La résis- 
- tance diminue et semble finir 
… par se stabiliser à des valeurs 
Fe définies R,, R, .… Au 
cours de la décompression 
qui a suivi, nous avons réa- 
isé des paliers de longue 
durée pour les mêmes valeurs 
des pressions Paz, Jos Pi: La 
résistance de contact aug- 
mente au cours du temps et 
se rapproche des valeurs R;, 
R,, R; … précédemment trou- 


— 


es. 

* Il existe donc sans doute | à 

ne courbe unique R — /(p) qui n’est atteinte que lorsqu'on æ 
aire à des conditions mécaniques stationnaires. Cette courbe uni- 
dépend sans doute de la pression maximale qui a été subie anté- 
rieurement par la coupure. A 
L’obtention initiale de deux courbes différentes est liée à la rapidité 
re ative à laquelle les premiers cycles étaient effectués. 3 
Ces expériences mettent en évidence un phénomène de relaxation 


t la cause physique n’est pas encore pleinement connue. 


IV) Conclusion. 


‘étude expérimentale que nous avons effectuée nous a permis de 
Ne; : # . . . ,* e 
ger un certain nombre de lois simples relatives à | influence de la 
ssion sur les résistances thermiques de contact. 
ON & 


LA 


- Annales de Physique, 1967. 
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Nous avons montré que lorsqu'une coupure subit des variations 
rapides de pression, la résistance peut prendre une valeur quelconque 
‘comprise entre deux limites qui dépendent de la pression maximale 
subie antérieurement par la coupure. Ces limites ne peuvent être 
atteintes elles-mêmes que lorsque l’on effectue des cycles de pression et 
décompression entre la pression nulle et la pression maximale. Lorsque 
la pression est invariable, la résistance de contact évolue lentement 
avec le temps et tend vers une nouvelle valeur limite comprise entre les 
deux valeurs limites précédentes. 

N'ayant opéré que sur un seul couple de matériaux (acier-laiton), il 
serait prématuré de prétendre que ces lois sont générales. Leur carac- 
tère réversible incite cependant à penser que des formes de lois ana- 
logues doivent se rencontrer lorsque les matériaux formant la coupure 
sont utilisés dans lé- domaine des déformations élastiques. 

Nos expériences sur les résistances thermiques de contact sont 
actuellement poursuivies dans deux voies différentes. 

Les unes concernent l’étude de l’influence de la pression avec des 
couples de métaux nouveaux : elles nous permettront de juger de la 

énéralité des lois précédentes. Les autres concernent l'étude de 
l'influence de la pression pour une coupure placée dans le vide, ou 
dans un gaz différent de l’air : elles ont pour but d’élucider le méca- 
nisme du passage de chaleur sur la coupure, en particulier de faire le 
partage entre les passages de ‘chaleur par contact parfait et les pas- 
sages à travers la couche du gaz emprisonnée entre les surfaces. 


(Laboratoire d'Études Thermiques 
de VE,N:SM.4 
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ACTION DES RAYONNEMENTS 
SUR LES SEMI-CONDUCTEURS : 


CENTRES DE RECOMBINAISON 
4 INTRODUITS DANS LE GERMANIUM 
; PAR DES ÉLECTRONS DE 2 MeV () 


| Par Prerre BARUCH 


L. — INTRODUCTION 


7 


L'action de rayonnements, d'énergie suffisante pour provoquer des 
… déplacements atomiques, produit dans les semi-conducteurs des modifi- 
cations variées. Ces effets posent des problèmes technologiques à l’élec- 
… tronicien, mais intéressent le physicien par ce qu’ils permettent d'appren- 
dre tant sur les propriétés des semi-conducteurs que sur la nature des 
… défauts dus aux rayonnements dans les solides. 

Nous avons étudié, de 1955 à 1958, les centres de recombinaison 
- créés dans le germanium par des électrons rapides. Diverses sources de 
rayonnement ont été utilisées : sources 8 de strontium 90, accélérateurs 
linéaires à l'Hôpital Curie et au Collège de France, et surtout depuis 
- novembre 1956, accélérateur Van de Graaff de 2 MeV à l'Ecole Nor- 
” male Supérieure ; c'est avec ce dernier appareil que tous les résultats 
- quantitatifs décrits ic1 ont été obtenus. 

L 

D 1) Effets des électrons rapides sur les semi-conducteurs (1) (2) (3) 
à (4) (7). — Des électrons rapides, traversant un solide, dissipent la 
majeure partie de leur énergie par ionisation. Cependant une faible 
- fraction de cette énergie est utilisée à provoquer des déplacements ato- 
Han ds par collisions coulombiennes (diffusion Mott-Rutherford). Si 


on admet l'existence d’un seuil d'énergie pour provoquer des déplace- 
“ments permanents et la possibilité de déplacements secoudaires, la sec- 
tion efficace calculée par la formule de Mott est en assez bon accord 
avec les résultats expérimentaux. En particulier, on voit qu'un électron 
“de 2 MeV cède au maximum 187 eV à un atome de germaniüm ; si le 


# 


s 


_( Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
À 3 décembre 1958 devant la Commission d’exanien. 

RSS F 
Ha. _ Annales de Physique, 106». 


_tiple des interstitiels et des lacunes, qui permet de comprendre qualita- … 


niveaux. Le premier de ces niveaux est très voisin de la bande de - 
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seuil de déplacement de celui-ci est 13 eV en moÿenne, un électron de 
2 MeV déplacera par centimètre de parcours 1,5 atome. Les défauts 
produits dans ce cas sont donc des défauts simples, isolés — lacunes et 
interstitiels — au moins au zéro absolu. En fait, dès que la température 
s'élève, ces défauts deviennent mobiles, des agglomérations ou des 
annihilations interviennent pour modifier ce tableau. Cependant, par 
opposition aux effets produits par des neutrons ou des ions rapides, la 
nature des défauts est beaucoup plus simple. 

Expérimentalement, dans un semi-conducteur tel que le germanium, 
ces défauts se manifestent en particulier par leurs propriétés électroni- 
ques. Ils pourront introduire, dans la bande interdite, des -états loca- 
lisés qui joueront un rôle d’accepteurs, de donneurs ou de centres de. 
recombinaison. 

James et Lark-Horovitz (20) ont proposé un modèle d'ionisation mul- … 


dhitendissdhne ses titine jeté, 


tivement le comportement du germanium et du silicium (fig. 1). L'atome 


\ Lacune Atlas ES 


0,20 

es Fig. 1. — Modèle de James et Bark-. 

A TT or ei 252: Horovitz (20) appliqué au germanium 
ee Fr par Cleland et al. (12). : 

s|0066eV (0,23 eV - 


| | 


0,03 EX 
interstitiel est traité suivant le modèle hydrogénoïde ; ses quatre élec- 
trons de valence peuvent être tour à tour ionisés, donnant le premier » 
un niveau voisin de la bande de conduction, le second un niveau dans. 
la moitié inférieure de la bande interdite. Les énergies d’ionisation des … 
deux électrons qui restent sont trop grandes pour qu’elles puissent don- 
ner des niveaux supplémentaires. L'atome interstitiel serait donc un. 
centre donneur à deux niveaux. +0 

De même, on trouve que la lacune peut capturer facilement deux 


+ 


électrons ; elle se comporte ainsi comme un accepteur double à deux 


valence, son énergie d’ionisation est comprise entre o,o1 eV et 0,05 eV: 
À partir du modèle précédent on peut étudier l’influence du bomba 1 
dement sur la densité électronique. On admet que les quatre nivea 
ont la même densité, égale à N;, nombre d’atomes déplacés. On suppe 
sera qu il existe des impuretés chimiques non compensées, de très 
ble énergie d’ionisation, de densité N,) —N,. Cr 
L Pour déterminer les concentrations électroniques, on écrit la condi: | 
tion de neutralité électrique : FT À 


nn Da — fifi 
i k 


RE Ÿ RP Où La 


De 
27e 
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VE, 


. trons à température ordinaire. I ; aa À 
… modèle de James et Lark-Horovitz, et ont trouvé quatre niveaux S3; 199 
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N; et jf sont les concentrations et les facteurs de Fermi de l’état r; la 
sommation sur £ s'étend sur tous les niveaux donneurs, celle sur k sur 
tous les niveaux accepteurs. Quand un centre introduit plusieurs 
niveaux, on peut considérer ceux-ci comme indépendants s'ils sont 
distants de plusieurs 4T, et ils entreront dans la sommation de (I-1) 
avec lès mêmes valeurs de N; et des valeurs différentes de ji. 

Dans le modèle de James et Lark-Horovitz, on écrira donc : 


RENE NL N(2 hi Dre (L2) 
1 


Le fait qu'un état donné enlève ou ajoute des électrons ne dépendra 
pas de son caractère de donneur ou d’accepteur, mais uniquement de 
son degré d'occupation. 

Quand le niveau de Fermi est à plusieurs ÆT au-dessus des niveaux 
accepleurs les plus bas, {3 = f, = 1 : 

n—p=N—Ni—Nifs — Nifo. (1-3) 

Le comportement des niveaux donneurs, dus à l'interstitiel, est exac- 
tement le même que s'ils étaient de vrais accepteurs c’est-à-dire qu’ils 
enlèvent des électrons à la bande de conduction, bien que le signe de | 
leur charge les caractérise comme donneurs. 

La classification et l’étude des défauts, et, éventuellement, leur iden- 
tification, pourront donc se faire par l'étude expérimentale de la concen- 
tration électronique et par la détermination de niveaux d'énergie, 
comme pour les impuretés chimiques. Nous rappelons plus loin les 


résultats obtenus par cette méthode, et nous traiterons particulièrement 


de la détermination des niveaux par l’étude des processus de recom- 
binaison, qui fait l’objet du présent travail. 


“ 2) Étude expérimentale de l’influence de l’irradiation sur la 


—_ 


concentration des porteurs. — L'étude de la concentration des por- 
teurs libres a été utilisée pour déterminer les niveaux dus à l'irradia- 
tion. Trois techniques différentes ont été utilisées : étude de la varia- 
_ tion de cette concentration en fonction du flux total ayant frappé 
l'échantillon, étude de son taux de variation en fonction de la position 
du niveau de Fermi dans le cristal, mesure de la concentration des 
porteurs libres en fonction de la température. Les données expérimen- 
» tales sont analysées au moyen de l'équation (I-1). Cette étude ne 
effectuée (1) sur le germanium à la suite de Meme pe : 
électrons rapides, des deutérons, des neutrons rapides, et, ma gré Fe 
- nature différente des particules incidentes, les résultats sont qualitati- 
vement en bon accord entre eux. 


 Clelanc étudié 1 bardé par des neu- 
+ € t al. (12) ont étudié le germanium bom 
Dr a ls ont analysé leurs résultats suivant le 


à 


SAT 


% 
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Sa, Sa (fig. 1). Le niveau S,, à 0,2 eV en dessous de la bande de conduc- 
tion est actif dans le germanium n pour enlever des électrons. S;, à 
0,23 eV au-dessus de la bande de valence, enlève des électrons libres 
dans le germanium n, ajoute des trous libres dans le germanium p 
de forte résistivité, mais en enlève dans le germanium p de faible 


résistivité, conformément à l'équation I-2. Enfin deux niveaux S, et S, 


sont voisins de la bande de valence, on suppose que leurs énergies. 
d'activation sont 0,07 eV et 0,02 eV ; ils ne jouent un rôle que dans le 
germanium p de faible résistivité quand leurs probabilités d'occupation 
diffèrent de l'unité. 

On peut essayer d'attribuer chacun de ces quatre niveaux à l'un ou 
l’autre des deux types de défauts : S, appartient certainement à l'inters- 


séee 


résistivité les niveaux S, et S, sont actifs pour enlever des électrons 
libres ; la création de nouveaux défauts augmente le nombre de ces 


titiel, S, à la lacune. Le choix de $, et S; est moins certain, cependant, 1 
en déterminant le poids statistique des états, Cleland et al. ont attri= 
buéS, à l’interstitiel et S, à la lacune. ! 

Le comportement du germanium sous l’action du bombardement est 
conforme à ce modèle : dans un cristal n, ou dans un cristal p de forte 


* 


niveaux et fait se déplacer le niveau de Fermi en direction de la bande 


de valence ; la résistivité du germanium 7 augmente, il se convertit 
en p ; le germanium p diminue de résistivité (fig. 4). Quand le niveau 
de Fermi est à mi-chemin entre S, et S;, les facteurs d'occupation de 


ces deux niveaux sont égaux, l’action de S, comme donneur et de S; 
comme accepteur se compensent et la concentration électronique ne 


| 
1 
L 
varie plus. De même dans le germanium p de forte résistivité, la | 
concentration des trous diminue, pour atteindre la même valeur | 
limite. 4 
Cependant un certain nombre d’autres niveaux ont été déterminés 
par différents expérimentateurs : une compilation récente (5) indique . 
9 niveaux différents dans le germanium. En particulier, les irradiations 
par des électrons de 4,5 MeV et des deuterons de 9,6 MeV (17) ont 
confirmé l’existence du niveau à 0,2 eV en dessous de la bande de 
conduction mais aussi ont indiqué l’existence de niveaux très voisins de 
celle-ci. La situation est encore confuse ; pour déterminer si la pre- 
mière ionisation de l’interstitiel est responsable du niveau à 0,2 eV 
ou d'un des niveaux moins profonds, il faudrait pouvoir dénombrer avec 
certitude la densité de chacun de ces niveaux, et s’assurer qu'il nya 
pas de guérison des défauts. Écio 
D'autre part, le modèle de James et Lark-Horovitz est probablement 
insuffisant : il suppose que les lacunes et les interstitiels sont indépen- 
dants ; or il est à peu près certain qu'une forte proportion des défauts 
ponctuels sont associés par paires lacune-interstitiel de faible sépara- 
tion, 2,5 À d'après Wertheim (36), et le comportement électrique de ces … 
paires est probablement différent de celui des défauts isolés. La possi- nes 


VU 
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…. bilité de paires d’interstitiels ou de paires de lacunes est également à 

envisager. Le succès de l'application du modèle de James et Lark-Horo- 

 vitz au germanium bombardé par des neutrons rapides semble même 
surprenant, quand on se rappelle que les défauts dus aux neutrons sont 
constitués par un très grand nombre de déplacements atomiques (quel- 
ques milliers) et n’ont pas la structure simple des défauts ponctuels. 


3) Influence de l’itradiation sur les autres propriétés du germa- 
… nium. — L'irradiation modifie de nombreuses autres propriétés du 
. germanium (1) mobilité, photoconductibilité, absorption infra-rouge, 
susceptibilité magnétique, propriétés mécaniques ou thermiques. Nous 
- ne traiterons que l'effet sur la recombinaison. 
_ On sait que la durée de vie est un des paramètres les plus sensibles a 
… aux imperfections du cristal : par exemple 101? atomes de nickel par # 
centimètre cube réduisent la durée de vie, de 1000 usec, pour un cris | 
tal très pur, à une valeur inférieure à 1o0 usec, sans cependant avoir a "30 
aucun effet sur la concentration des porteurs libres. 

Il est donc évident que les défauts dus au bombardement influeront 
sur la durée de vie. Loferski et Rappaport (22) les premiers ont fait la 
» remarque que l'étude de la recombinaison fournit un indicateur très  - :. 
sensible de l'effet des rayonnements sur les semi-conducteurs et un 
… moyen commode de déterminer les niveaux d'énergie des états loca- 

- lisés. 

Divers résultats ont été publiés récemment sur ce sujet : Vavilov (33) 
a bombardé du germanium avec des neutrons rapides (14 MeV) et des 
électrons de 700 keV à 1 000 keV, et ses résultats préliminaires indi- 
quent un niveau d'énergie à o,t eV en dessous de la bande de conduc- 
tion. De même Curtis et al. (16), bombardant du germanium n avec des 
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trouvé, comme responsable de recombinaison dans le germanium n, un tre 
* niveau à 0,2 eV en dessous dela bande de conduction. Ces deux auteurs 
À trouvent des sections efficaces pour la recombinaison 6, de l'ordrede 
…— 10-15 cm?, légèrement plus grandes dans le cas des neutrons que dans 
celui des électrons et des rayonnements y. Nous avons essayé dans le 
travail qui est présenté ici d'étendre ces résultats en cas de bombarde- 
"ment par des électrons de 2 MeV. | hrs 

”  Mentionnons qu’un travail très analogue, portant sur le silicium a 
"été publié par Wertheim (35), alors que nos expériences étaient déjà 
très avancées. 

Les méthodes employées pour déterminer, d après les mesures de la 
durée de vie, la position des niveaux, utilisent | équation de Shockley- 
| Read (28) ; on étudie soit l'influence de la position du niveau de Fermi, @ 
t celle de la température. Nous en ferons Ja discussion plus loin 
(chap. IV); observons cependant que la validité de ces méthodes est 


ez limitée : le nombre de centres de recombinaison doit être fai h 
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— ble par rapport au nombre de porteurs, le domaine de température uli- 
lisable est limité, vers le haut en raison de la guérison thermique des 
défauts, vers le bas — en dessous de 200° K — en raison des phéno- 
mènes de piégeage à grande constante de temps qui font perdre toute 
signification à des mesures de durée de vie. 

Pour mesurer la durée de vie, nous avons utilisé deux méthodes dif- 


férentes : décroissance de la conductivité en excès (chap. Il), ou effet du, 


type photovoltaïque (chap. VI); les techniques expérimentales sont 
décrites au chapitre II. 


4) Guétison des défauts introduits par les rayonnements. — Les 


défauts introduits par le bombardement ne sont pas stables. Après un. 


bombardement à température ordinaire, on trouve que la dégradation 
des propriétés du germanium n’est pas permanente, même à cette tem- 
pérature, et qu’elle disparaît totalement après un recuit de 24 heures à 
450 C. L’instabilité, à la température ordinaire, est déjà l'indice d’une 
réorganisation des défauts ponctuels, conduisant à une structure de ces 
défauts plus compliquée que celle qui résulte de la théorie des déplace- 
ments. Pour obtenir cette structure simple, il faut opérer les bombar- 
dements à des températures aussi basses que possible. Cependant même 
après un bombardement à l’hélium liquide, on observe au cours du 
réchauffement une guérison par étapes, aux environs de 20°K, de 
6o°K, de 1800K, à température ordinaire et au-delà. L'étude de la 
cinétique de ces processus de guérison, les énergies d'activation néces- 
saires, les valeurs des coefficients de diffusion permettent de tenter 
d'identifier les centres qui disparaissent. Une étude très complète du pro 
cessus de guérison dans le germanium au-dessus de 1800 C a été four- 
nie par Brown, Fletcher et Wright (7) ainsi que par Waite (34), et ces 
auteurs concluent à une guérison par diffusion des lacunes. Cependant 
la guérison à plus basse température procède de façon très différente. 


Nous reviendrons, au chapitre V, sur une discussion de ces divers pro- 
cessus. 


II. — Méthodes de mesure de la durée de vie. 


Etant données les conditions expérimentales, nous avons jugé utile. 
de profiter de l'ionisation produite par les électrons rapides pour créer 


les porteurs en excès nécessaires à la mesure de la durée de vie. Cette 


jonisation peut être créée soit en régime permanent, soit en régime | 


transitoire. 


1) Mesures en régime permanent. — Dans ces méthodes, on 


mesure indirectement la concentration des porteurs en excès. Celle-ci 
peut provoquer une variation de résistance (effet du type « photoconduc- 
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es 
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LE 


tivité »), un courant de diffusion dans une structure rendue dissymé- 
trique par un champ magnétique (effet du type « photomagnétoélectri- 
que »[P. M. E. }) ou par une jonction n-p (effet du type « photovoltaïque »). 
Ge dernier type d'effet a été utilisé pour des mesures relatives et sera 
- décrit au dernier chapitre. L’effet analogue à l'effet photomagnétoélec- 
trique n'a pas pu être retenu : signal trop faible, grande importance des 
états de surface, difficulté d'obtenir une irradiation homogène quand le 
faisceau d'électrons est placé dans un champ magnétique transverse, 
effets parasites développés par les inhomogénéités du cristal, accentués 
par le bombardement (effet du type « photovoltaïque interne »)(31). 
j En général, dans ces méthodes, la durée de vie est obtenue après 
mesure d’un signal proportionnel à l’ionisation dans le cristal, donc à 
l'intensité du faisceau électronique ; la stabilité de ce faisceau est donc 
essentielle, or l'expérience nous a indiqué que les fluctuations du cou- 
rant de l’accélérateur pouvait atteindre 30 p. 100. Pour toutes ces rai- 
sons, nous avons préféré avoir recours aux méthodes transitoires 
décrites ci-après. 


2) Mesures en régime transitoire. — Au contraire, l’étude de la 
cinétique de la recombinaison, après une excitation brève, échappe aux 
objections précédentes. Nous verrons en effet que, tout au moins aux 

- faibles taux d'injection, les équations qui régissent la recombinaison 
- sont linéaires vis à-vis du taux d'injection. Quand celui-ci varie, la 
forme de la courbe représentant le phénomène étudié (effet P. M. E., 
… photoconductivité) ne change pas. Nous verrons que, dans des condi- 
… tions expérimentales favorables, cette loi de déclin est exponentielle. 
- On peut donc ramener la mesure à une mesure directe d’un temps ; 1l 
n’est plus nécessaire de connaître le taux d’injection, les fluctuations de 
- celui-ci sont peu gênantes. 
- On peut employer des éclairs lumineux brefs pour créer l'excès ins- 
tantané de porteurs minoritaires (19) (30) : ce mode d’excitation est 
utilisé très fréquemment pour mesurer les durées de vie des porteurs 
* minoritaires, et nous avons eu recours à lui en dehors des périodes 
d'utilisation de l'accélérateur. 
» Cependant, au cours des irradiations, il était avantageux d'utiliser 
directement le faisceau de l'accélérateur pour l'injection, suivant une 
… méthode suggérée par Lark-Horovitz et Klontz (21). Le faisceau devait 
» donc être modulé en impulsions : cette modulation existe par construc- 
“tion dans un accélérateur linéaire à onde progressive, dont le fonction- 
… nement est discontinu, en impulsions de 1 à 5 sec; elle a été obtenue sur 
» le faisceau de Van de Graaff, au prix d’une légère modification de cet 
» accélérateur, que nous décrirons plus loin. La technique est tout à fait 
semblable à celle décrite indépendamment par Wertheim et Augusty- 
 niak(37).. 


E L'expérience consiste à créer une forte concentration instantanée de 


os 
1 
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. tivité induite sur la conductivité normale : 
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porteurs minoritaires, par une brève impulsion de lumière ou d’élec- 
trons rapides, et on observe, après l'injection, la décroissance du nom- 
bre de ces porteurs. Dans le cas idéal d’un semi-conducteur infini, 
homogène, et d’une génération homogène, cette décroissance se fait 
suivant une loi exponentielle, en exp (—t/ren.) et la constante de temps 
de décroissance est alors égale à la durée de vie. Ce cas n’est pas réali- 
sable physiquement; d'autre part on n’observe pas directement la 
concentration des porteurs, mais une grandeur physique qui en dépend. # 
Ces deux conditions font que, suivant la géométrie et le mode d’obser- , 
vation utilisés, on peut avoir des allures de décroissance différentes ; 
le problème consiste alors à relier ces modes de décroissance à la durée 
de vie en volume. ; 
On peut employer deux procédés d'observation : l'effet P: M. E. 
et la photoconductibilité. Dans le premier cas, on observe la ten- 
sion de P. M. E., qui, pour les faibles injections est proportionnelle : 
à la différence des concentrations de porteurs entre les deux forces du 
cristal supposé mince et illuminé normalement à ses grandes faces. 
Dans le second cas, la conductivité du cristal est à chaque instant pro- 
portionnelle aux nombres de porteurs de chaque signe. A l’aide d’un « 
circuit simple, on peut alors observer directement l’excès de la conduc- 


bond our trs 


<A62>=q(un + Up) <AP>. 


Cette dernière technique a seule été employée. ; 

Le calcul des modes de décroissance se fait à partir de l’équation de 
diffusion. Nous avons employé une technique de transformée de Laplace, : 
avec les hypothèses suivantes : 


a) on peut définir une durée de vie, la même pour les deux types de 
porteurs. Ceci implique un faible taux d'injection ; 

b) ce sont uniquement les phénomènes de diffusion et de recombinai- 
son des porteurs qui influent sur les concentrations, à l'exclusion de 
tout effet de piègeage ; à 

c) les champs électriques sont négligeables ; 

d) l'échantillon est mince, c’est-à-dire une de ses dimensions a est 
petite devant les deux autres à et c ; le problème peut donc être traité : 
comme unidimensionnel ; ue 

e) la génération de porteurs est uniforme en volume (injection par 
des électrons de parcours supérieur à l'épaisseur de l'échantillon, ou 


par de la lumière infra-rouge peu absorbée). re 4 


RPC RUE NOTE 


CT NES ET 


L'impulsion d'injection est supposée très brève, et représentable par L 
une fonction de Dirac. | & 


"y ! 


Les hypothèses à et c impliquent qu'à tout moment les excès de 
- concentrations des électrons et des trous ont la même valeur ; les deux 
types de porteurs ont donc la même constante de diffusion D (mobilité … 


4 
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de porteurs minoritaires ou mobilité ambipolaire suivant le cas). On 
; résout alors l'équation de diffusion pour un seul des types de porteurs : 


# dp "ie d?p P à 
L. D Dos, + GK, æ). 


‘On trouve que l’accroissement moyen < Ap >> du nombre de porteurs 
“est donné par : 


1 <ApD >= Cie, D Rae 
k 


où Rx et 7x sont des constantes à calculer numériquement pour chaque 
problème. | 


—._ Dans le cas où la vitesse s de recombinaison en surface est faible, 


Lee 1), on a la bonne approximation suivante : 


I 


Fo Tk 


(DE 
Roy t Res? is k=—1,2,8 ... 
La £. : ; : : { 
. On voit donc que, dans cette situation, les termes successifs décrois- 
ent extrêmement vite, et sont très faibles même pour des temps très 


courts. 


a) Très rapidement après l'excitation, c’est le mode le plus long qui 
2 mpose sa décroissance, de type exponentiel. | 


A ive est toujours additive. Elle ne dépend pas de la durée de vie en 
“volume. On peut toujours écrire : 
I E 


4 
— —- + y!{s, «). 
AE { Teff T \É ) 
Cd 


i on peut supposer les conditions de surface constantes pendant la 


Variation de la recombinaison en volume. Ceci n’est pas le cas dans Ke: 
ex périences en régime permanent, où le terme de surface intervient 
son assez compliquée, en général, dans la graudeur mesurée 
M. E., effet photovoltaïque). Pour le type A es 
avions en vue, la séparation possible de la contribution de la surface 
recombinaison était très utile. 


son de surface d’après les dimensions géométriques de l'échantillon. 


nn |: ° ÿ 
‘5 HT RÉ GMT k=i,2,3 


 b) La contribution de la surface à l'inverse de la durée de vie effec- 


rée de l'expérience, il est alors possible de séparer très aisément la 


On peut toujours estimer la contribution maximum de la recom- 
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2 . pa 0 . 
On définit un temps tr — _. « temps de diffusion ». Si la constante 


de temps mesurée est te, la contribution de la surface est : 


left Te Th 
La connaissance de 7, facile à calculer, pourra servir de guide au choix 
des échanullons. \ 


Nous avons vu que As, variation de conductivité après injection : 


Fe 7 
variait comme e ‘#/"ef. 


Le procédé le plus simple pour mesurer Ac consiste à faire passer un 


courant constant | dans l’échantillon de longueur / et de section s et à 
mesurer la tension V + AV entre les extrémités de l’échantillon. 


1 1 : T A ral 
La variation de tension est : AV — — — 


——; —. On voit donc que, à taux 
OÙ uS 


d'injection constant, le signal est d'autant plus grand que le cristal est 
plus résistant et que la densité de courant est plus grande. La mesure 


des durées de vie dans les cristaux de haute résistivité conduit donc à 
des signaux faibles. Dans les cristaux de haute résistivité, le signal est 


intense, mais il faut bien s'assurer que le terme de modulation de résis- 


te , A 5 one ; 
tance de l'échantillon (2e) reste assez faible pour que la relation pré- 


cédente soit valable. 

Il faut aussi s'assurer que. pendant la durée de la mesure, les porteurs. 
n'ont pas été balayés hors de l'échantillon par le champ électrique. On 
supposera que l'injection se fait sur toute la surface de cristal, la distri- 
bution des porteurs injectés est donc homogène au début sur la lon- 
gueur / ; cette distribution décroît en exp (— #/rer), et se déplace sous 
l’action du champ électrique E, avec la vitesse 4E ; (u est ici la mobi- 


lité des porteurs minoritaires) ; à un instant { après l'injection, la frac- 


tion Et/{ a disparu du cristal. Ceci conduit à une loi de décroissance 
de la conductivité en : 
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La courbe de décroissance reste pratiquement une exponentielle tant. 
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IIT. — Emploi de l’accélérateur Van de Graaff. 
Description des expériences. 


Nous ne décrirons que le dispositif expérimental employé pendant la. 


dernière série d'expériences (déc. 1957) 
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1) Accélérateur Van de Graaff. — La machine, construite par High 
. Voltage Engineering Co., peut délivrer un faisceau d'électrons d'énergie 

maximum 2 MeV, d'intensité maximum 250 A. À 2 MeV, la focalisa- 

tion du faisceau est assurée sur un cercle de 1,5 cm de diamètre, sans 
… bobines de focalisation. L'énergie du faisceau est stabilisée à environ 
» 1p. 100 et mesurée à 5 p. 100 par un voltmètre rotatif. L'intensité n’est 
» pas stabilisée, elle se règle en faisant varier le chauffage de la cathode. 
Dans toutes les expériences nous avons constaté sur la cible une assez 


3 


] 


… importante instabilité du faisceau, se traduisant par des oscillations du 


4 


courant de cible et du signal sur l'échantillon (photoconductivité ou 
effet photovoltaïque) ; la fréquence de ces oscillations s'échelonne entre 
… 2 c/set {oo p/s, avec un'taux de modulation pouvant atteindre 50 p. 100. 
- Une étude détaillée a montré, par l'emploi d'écrans convenablement 
… disposés, que ces oscillations proviennent de fluctuations en position, et 
_ non en intensité, du faisceau. On peut les attribuer à des champs magné- 
. tiques parasites, à une fluctuation des tensions de focalisation, intro- 
4 duite soit par des oscillations du système de charge (peigne, courroie), 
. soit par des oscillations parasites du système de stabilisation de la 
M iension. Il n'a pas été possible de supprimer cette fluctuation du 
“ courant, ce qui a introduit quelques difficultés dans les mesures du 
… flux et des durées de vie; en outre les expériences du type « P. M.E. » 
ou « électron-voltaïque », où l’on mesure un signal continu propor- 
 tionnel à l'intensité du faisceau, ont été très fortement perturbées par 
! cette instabilité. Comme nous l’avons déjà signalé, c’est un avantage 
& important des mesures de durée de vie en impulsions, que de ne 
dépendre que faiblement de la stabilité du faisceau. 

Ces instabilités ont été beaucoup plus gênantes lorsque nous avons 
essayé de travailler à basse énergie entre 300 et 600 keV pour la déter- 
“mination du seuil de l'effet des radiations sur le germanium. L’accélé- 
rateur est prévu par le constructeur pour travailler au-dessus de 700 keV ; 
il est possible en diminuant considérablement l'intensité du faisceau 
pe l'énergie à 300 keV, mais le fonctionnement est trop instable 
pour qu'on puisse obtenir des mesures satisfaisantes. À 700 keV on 

obtient un effet de dégradation de la durée de vie; à des énergies infé- 
ieures les fluctuations masquent complètement cet effet, s'il existe. 


à 


" 


“3 a) Générateur d’impulsions. — Pour la mesure des durées de vie 
nous avons été conduit à moduler en impulsions le faisceau du l’accélé- 
rateur. Le procédé employé consiste à garder la cathode de l’accéléra- 
teur bloquée à + 300 V par rapport à la première électrode de focalisa- 
tion et à la débloquer par des impulsions négatives de h00 V, durant 
"0,5 psec. Il a donc fallu placer dans l’électrode haute tension un Eee 
« rateur d'impulsions ayant ces caractéristiques (1) (fig. 2). À la sortie de 
Re PN - 

k 4 ne Je remercie M. Alon et M. Durand pour la conception ét la en ss 
générateur, délicat à construire en raison du faible encombrement et de 
a haute sécurité de fonctionnement nécessaires. 
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l'accélérateur les'impulsions transportent de 1 à 2 mÂA crête pendant 
0,5 usec, soit environ 3 X 10° électrons, avec un temps de ee 
de o,1 usec, et une fréquence de répétition de 230 c/s. Pour observer la 
forme de l'impulsion on arrête le faisceau dans un cylindre de Fara- 


Fig. 2. — Electrode haute tension du Van de Graaff. 
Générateur d’impulsions et cathode. 


day, relié à la terre par une résistance de 5o w, et on examine sur 
l'oscillographe la tension aux bornes de cette résistance. La brièveté de 
l'impulsion et surtout son faible temps de descente permettent de 
mesurer les durées de vie jusqu’à 0,3 usec. Le courant moyen du fais- 
ceau est évidemment réduit en proportion (0,1 A moyen) mais il faut 
de toute façon être sûr que, pendant les périodes de mesure de durée 


de vie, le flux est assez faible pour ne pas causer de déplacements en 
nombre appréciable. | 


3) Chambre d’irradiation. Porte-échantillon. — L’échantillon est 
bombardé sous vide, pour plusieurs raisons : difficultés de mesurer le 
courant du faisceau dans l’air en raison de l’ionisation, instabilité de 
la vitesse de recombinaison de surface, en grande partie à cause de la 


création d'ozone par le faisceau, enfin mauvais contrôle de la tempé- 


rature. 


Les bombardements ont donc été effectués dans une chambre d’irra- 
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diation qui prolonge le corps de l'accélérateur. Cette chambre est sépa- 
rée de l'accélérateur par une fenêtre d'aluminium mince (30 p) et est 
évacuée séparément (fig. 3). 
L’échantillo té i 1 1 1 
ARE Pie fixé sur une tige massive de cuivre qui sort de la 
irradiation et plonge dans un bain à température constante 
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Fig. 3. — Dispositif expérimental pour bombardement à 2 MeV. 


19 vanne à vide ; 2° robinet de dégrossissage du vide ; 3° raccord souple ; 
_ 4° obturateur électropneumatique ; 59 fenêtre ; 60 raccord ; 7° chambre 


à — 300 V ; 12° robinet à vide. 


(glace, azote liquide, etc.). Le porte-échantillon est raccordé à la 
._ chambre de cible par un manchon en acier inoxydable assurant l’isole- 
_ ment thermique; en même temps, il est isolé électriquement du reste 
Ad l’appareillage et peut être relié à la terre à travers un galvanomètre, 
—_ quiindique le courant frappant la cible. 


“ 4) Fenêtre. — Elle a comme premier rôle de séparer l'accélérateur 
— de la chambre d'irradiation, pour permettre le démontage de celle-ci 
— sans faire rentrer d'air dans l'accélérateur. 
ï - D'autre part la diffusion des électrons dans l'aluminium de Ja fenêtre 
” a pour effet de rendre le faisceau divergent et par conséquent d'amé- 
liorer son homogénéité. Avec l'épaisseur utilisée de 50 y, on trouve quë 
3 
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de cible; 8° et 0° diaphragmes; 10° cible et porte-cible; 11° écran 
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la répartition d’un faisceau monocinétique d'électrons de 2 MeV est 
homogène à mieux de 10 p. 100 dans un cône de 5° de demi-angle au 
sommet, ce qui assure un bombardement homogène sur un cercle de 
3 cm de diamètre, à 15 em de distance de la fenêtre. Nous avons vérifié 
cette homogénéité en remplaçant la cible par un papier héliographique, 
qui à été blanchi uniformément sur un cercle de / cm de diamètre. La 
perte d'énergie était négligeable, environ 30 keV. Enfin, par cette dis- 
persion, les fluctuations de position du faisceau sont alténuées sur 
l'échantillon. | 

En contrepartie, l'intensité du courant bombardant l’échantillon est 
fortement réduite par rapport à l'intensité transportée par le faisceau. 
A 2 MeV la réduction par un facteur 10 est sans importance car le cou- 
rant moyen utilisé pour bombarder les échantillons est au maximum de 
0,1 A. Par contre à plus basse énergie ce rapport augmente forte- 
ment, et pour les essais de recherche du seuil nous avons dû suppri- 
mer la fenêtre. 


5) Mesure du courant du faisceau. — A la sortie de la fenêtre le 
faisceau fortement divergent est limité par trois diaphragmes successifs, 
dans lesquels sont découpées des ouvertures de 15 X 5 mm, aux dimen- 
sions des échantillons. Le dernier diaphragme enveloppe complètement 
le porte-échantillon et est porté à un potentiel de — 300 V par rap- 
port à celui-ci, repoussant ainsi les électrons secondaires de faible 
énergie émis par l'échantillon (fig. 3). : 

Le courant retournant du porte-échantillon à la terre est donc dû 
uniquement aux électrons qui s'arrêtent dans l’échantillon ou, après 
avoir traversé l’échantillon, dans le porte-cible. On voit donc que la 
mesure du courant de retour ne tient compte que des seuls électrons 
efficaces pour produire des déplacements. 

On ne tient pas compte, en procédant ainsi, des électrons rétrodif- 
fusés — 10 p. 100 environ. Il n’est pas certain que la correction soit de 
cet ordre de grandeur, car la rétrodiffusion se fait avec une faible perte 
d'énergie, et les électrons rétrodiffusés ne créent donc que peu de 
déplacements dans le cristal. Les autres erreurs expérimentales sont 
telles qu’il est inutile de pousser plus loin la correction due à la rétro- 
diffusion. 

La mesure du courant retournant du porte-échantillon à la terre 
s'effectue au moyen d’un galvanomètre. Le courant utilisé dans la plu- 
part des expériences était de l’ordre de 4.10-8 A/cm?. 

Pour mesurer le courant total transporté par le faisceau avant son 
passage par la fenêtre, on peut interposer sur son passage un obtura- 
teur en graphite de 2 cm d’épaisseur qui arrête totalement les électrons 
de 2 MeV, tout en donnant peu d'électrons secondaires ou rétrodif- 
fusés. Les réglages de l'accélérateur peuvent se faire en observant le 
courant sur l’obturateur. Cette pièce, télécommandée par une valve 
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- électropneumatique, permet aussi, en arrêtant le faisceau, de définir 
les temps d'irradiation à 1/2 seconde près. En effet, les réglages de 
l'accélérateur jusqu'aux valeurs désirées d'énergie et de courant 
demandent plusieurs minutes, et il faut éviter que le faisceau mal défini 
- ne vienne heurter l'échantillon à ce moment. 
> Un contrôle des mesures d'intensité du courant de bombardement a 
été fait par une méthode calorimétrique : 
On a mesuré l’échauffement de l'échantillon sous l’action du faisceau 
_et on a cherché quelle puissance électrique il fallait dissiper par effet 
-Joule dans l'échantillon pour obtenir le même échauffement. La valeur 
= du courant ainsi déduite était en accord à 20 p- 100 près avec la mesure 
- directe. 


6) Préparation des échantillons. — Nous avons pris tous les 
- échantillons (1) de mêmes dimensions 15 X 5 X 1 mm. L'épaisseur de 
1 mm permet d'assurer une répartition relativement homogène des 
“ défauts créés. En contrepartie, elle conduit à une contribution impor- 
» tante de la surface à la recombinaison : le temps de diffusion est de 
- 25 psec, il correspond à la valeur maximum de durée de vie efficace 
quon puisse mesurer sur un échantillon de 1 mm d'épaisseur dont 
les deux faces ont une recombinaison infinie ; avec s— 1000, on 
trouverait 100 psec. Ceci nous indique donc la nécessité d’un traite- 
ment de surface soigné, mais aussi d’une forte recombinaison en 
“volume. Nous avons donc choisi des cristaux de durée de vie initiale 
relativement faible : 25 à Lo usec, de façon que la durée de vie efficace 
mesurée soit relativement peu affectée par l’état de la surface. La sur- 
. face est préparée par plusieurs attaques, la dernière, avec la solution 
« CP 4 » (acides nitrique, fluorhydrique, acétique, brome) après sou- 
dure des contacts sur l'échantillon ; la surface est ensuite stabilisée par 
* un séjour à l’air pendant 24 heures. On estime en effet, et nous l’avons 
constaté, qu'une surface attaquée au CP 4 est caractérisée par 
“s—200 cm/sec, mais est instable, et s remonte à 1 000 cm/sec après 
- >4 heures. On a contrôlé que pour chaque échantillon utilisé, la recom- 
» binaison était dominée par le volume plutôt que par la surface en mesu- 
“rant r après chaque traitement et en vérifiant que sa valeur dépendait 
- peu du traitement de surface. 
= La préparation de chaque cristal comporte en outre la soudure des 
“électrodes : une, ou deux, larges électrodes en cuivre, servant d ame- 
- nées de courant ; l’électrode de masse est vissée sur le porte-échantil- 
- lon, de façon à assurer un bon contact thermique. Les autres électrodes, 
2 
# {) Nous remercions M. Fromageot, des « Lignes Télégraphiques et Télé- 
phoniques », M. Garreta, de la Compagnie Générale de T.S. F.,et M. Dreyius- 
“Alain, de la Compagnie Française Thomson-Houston, de nous avoir fourni 
“les nombreux cristaux de germanium nécessaires pour cette étude. 
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sur le côté de l'échantillon, permettent les mesures de conductivité, et 
éventuellement d’effet Hall. L'échantillon est isolé de la barre de cuivre 
du porte-échantillon par une mince feuille de mica. Un fil de Constan- 
tan, soudé sur l’électrode de masse, permet la mesure de la tempéra- 


ture. 


7) Mesures ; déroulement de l'expérience. — Pour chaque cris- 
tal, on mesure la durée de vie et la conductivité o à la température 
de o° C, en cours d'irradiation, le faisceau étant coupé, ou réduit, pen- « 
dant chaque mesure. De plus, avant le bombardement, et pour une ou 
deux valeurs de N,; (nombre d'électrons ayant frappé l'échantillon), 
nous avons mesuré 7 et o, pour quelques cristaux en fonction de la tem- 
pérature entre — 180° C et + 20° C. Il est possible de faire ces mesures 
jusqu’à + 1200C, mais l’instabilité thermique des défauts empêche ! 
l'étude dans cette zone de température, sauf quand il s’agit d'étudier # 
systématiquement la guérison par recuit. 4 

Le dispositif expérimental utilisé pour la mesure des durées de vie a 
été réalisé en fonction des remarques du chapitre précédent. Le courant 
parcourant l'échantillon était fourni par une pile de 10 V à go V, suivie 
d’une résistance variable entre 3. 106 et 1 000 ohms, pour pouvoir adap- 
ter le circuit à la résistance de l’échantillon. Un milliampèremètre pou- 
vait être intercalé dans le circuit. La variation de tension aux bornes 
de l'échantillon était amplifiée par un amplificateur de gain maxi- 
mum 5o, de bande passante 10 à 5.10f c/s assurant ainsi une bonne 
reproduction des signaux exponentiels à constante de temps comprise $ 
entre 5oo psec et 0,2 usec ; les durées de vie que nous avons eu l’occa- 
sion de mesurer s'étageaient entre 100 eto,3 psec. La sortie de l’ampli- î 
ficateur était envoyée sur un oscillographe rapide (Ribet 252), passant 
de 20 c/s à 20 Mc/s. La mesure du temps de déclin du signal se faisait, 
de préférence au dépouillement d’une photographie, par comparaison 
directe de la courbe obtenue sur le tube cathodique avec une exponen- 
tielle connue, placée devant l'écran du tube. En ajustant la vitesse de. 
balayage et l’amplification, on peut amener la courbe expérimentale à 
coïncider avec l’exponentielle connue ; il suffit à ce moment de lire la 
- vitesse de balayage pour en déduire la durée de vie. Cette méthode per- 
met de mesurer une durée de vie en quelques secondes ; on juge immé- 
diatement des écarts par rapport au comportement exponentiel ; 
l'introduction d’un retard au balayage permet d'éliminer les transi- 
toires du début et de limiter la mesure à la région où le comportement 
exponentiel est atteint. Par contre la précision de la mesure est de 
l'ordre de 0 p. 100. | Be 

La conductivité, l'effet Hall sont mesurés par les techniques clas= 
siques : sondes de prise de potentiel sur l’échantillon, mesure des 
potentiels au pont où avec un millivoltmètre à grande impédance. 
Pendant que l’accélérateur est en fonctionnement, on mesure Je cou- 
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E 
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rant sur la cible, on contrôle la température de la cible, et la réparti- 
tion des courants de bombardement en divers endroits de la chambre 
de cible, sur les diaphragmes, la fenêtre, etc. 

Toutes ces mesures sont faites à distance, dans la cabine de contrôle 
de l’accélérateur, protégée des rayonnements par un mur de béton. La 
chambre de cible est elle-même enfermée sous un blindage en plomb 
de 15 cm d'épaisseur (environ 1,5 tonne), déplacé par un pont roulant 
quand on a besoin d’accéder à l'échantillon. Enfin l'accès de la salle est 
interdit pendant le fonctionnement de l'accélérateur. 

Pour cetie raison, toutes les opérations permettant de passer d’une 
mesure à l’autre sont télécommandées par un système de relais. 11 faut 
en effet éviter toute interférence entre les différents circuits : on 
-débranche par exemple les thermocouples et les sondes de conductivité 
quand on mesure la durée de vie — pour éviter de capter des signaux 
parasites ou de charger amplificateur par des capacités dues à des 
cables inutiles — ou bien, pour mesurer le courant de cible, on coupe 
toute autre communication avec l'échantillon. 

On dispose donc d’un système de mesure assez complexe, mais qui a 
donné entière satisfaction. Nous avons bombardé trente cristaux. Les 
résultats, que nous allons analyser dans la suite, proviennent d’une 
vingtaine d’entre eux. 


[V. — Effets du bombardement 
sur les propriétés du germanium. 
; | Résultats et Discussions. 


4 Le principe de ces expériences consiste, comme nous l'avons déjà nee 
indiqué, à étudier, en fonction de la position du niveau de Fermi dans 
chaque échantillon, la variation relative de durée de vie due au bom- 

… bardement et, à déduire, de l’ensemble de ces expériences, les informa- 
tions sur les centres de recombinaison introduits par les électrons. On 

est donc conduit à analyser chaque courbe de variation de la durée de 

? vie au cours du bombardement. D'autre part, on suit, pendant les 

… expériences, la variation de conductivité ; l'étude de cette grandeur 

permet de connaître le nombre des centres accepteurs introduits par ie 

. bombardement, et dans la discussion, on cherchera si pe peut identifier 

les centres de recombinaison et les centres accepteurs ; “es mesures en 
fonction de la température fournissent des résultats complémentaires: 

Nous allons analyser d’abord les résultats relatifs él la conductivité, 

. puis étudier la cinétique de la variation de la durée de vie par le bom- 

. bardement, enfin essayer de caractériser le centre de TEE RINAIEONS 

PP Da plupart des expériences ont été effectuées à 0° C, avec une énergie 


s de bombardement de 2 MeV. 
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I. — Variation de la conductivité par le bombardement. 


1) Pour les échantillons que nous avons étudiés, le niveau de Fermi 
initial était situé à o0 C entre 0,2 eV au-dessus du milieu de la bande 
interdite (n, 0,3 œ-cm) et 0,15 eV-au-dessous (p, 0,6 w-cm). Par 
conséquent, les seuls niveaux susceptibles de faire varier les concen- 
trations électroniques sont les deux niveaux supérieurs CS, » et (5: », 
à 0,2 eV sous la bande de conduction, et 0,24 eV au-dessus de la bande 
de valence ; les niveaux S, et S,, très proches de la bande de valence 
(0,07 eV et 0,02 eV) ne jouent aucun rôle, sauf peut-être à basse tem- 
pérature dans les échantillons p de haute conductivité (fig. 1). 


À CF (ohm-' em) 


03 


Fig. 4. — Conductivité d’un cristal de germanium n 


_. en fonction du flux intégré. Température 09 C. 


10" 7 20% 30% 410% Nercse 
On doit donc voir apparaître, par le bombardement, des accepteurs, 
diminuant la conductivité du germanium n, augmentant celle du type p 
(fig. 4). Le comportement de tous les échantillons a été conforme à la 
théorie décrite page 22. 

Un deuxième facteur qui peut influencer la conductivité est la varia- 
tion de mobilité. N'ayant pu faire de mesure d'effet Hall en cours de 


bombardement, nous n’avons pas de moyen d'apprécier la mobilité. : 


Cependaut d’après certains auteurs (1) les variations de mobilité pour 
les doses que nous avons employées sont négligeables à température 
ordinaire. À basse température, où la diffusion par les centres chargés 
est supérieure à la diffusion par le réseau, on doit s'attendre à une 
influence du bombardement plus marquée. Cleland, Crawford et al. (12) 
ont observé dans le germanium n d'importantes variations de mobilité 
en dessous de 150° K, pour des doses supérieures à 5.101 neutrons 
rapides par centimètre carré, On a peu d'informations sur l'effet des 
électrons rapides, mais ils ont certainement moins d’action que les 
neutrons sur la mobilité, car les défauts qu'ils produisent sont plus 


ne 
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localisés. Dans toute la discussion qui suit, nous admettrons que le 
bombardement n’a pas influencé la mobilité. 


Pour ua échantillon de type nr, on calcule les densités de porteurs en 
résolvant en n la relation habituelle : 


n: 
t 
5 = qlunr be LD i) 
où ñ;, densité intrinsèque de porteurs et les mobilités u, et u, ont été 
calculées pour o°C, à partir des valeurs indiquées par Burstein et 
Eggli (ro). | 
Hi=— 0NOMTOS > CM, 
Un — 4 150 cm?/V-sec Up = 2 260 cm?/V-sec. 
En particulier, dn/dN,, nombre d'électrons par centimètre cube 
enlevés par électron incident (par centimètre carré) se déduit de la 
variation de conductivité do/dN, par : 


dn r ANG I 
ER he IV-1 
| adNz Un ANy Ep p ( ) 
ne 22 
Un 
ol Up P , (V7 , 
où le second terme | 1 — nf Laiest différent de 1 que pour des échan- 
mn / 


tillons presque compensés (np = ni). Le calcul est identique pour 
un échantillon de type p. 

Les valeurs de r et de dn/dN, permettent d'obtenir N;. nombre de 
centres accepteurs et le coefficient dNy/dN3. nombre de centres créés 
par centimètre cube par électron incident par centimètre carré. 

La neutralité électrique du’cristal s'écrit, d’après I-2 : 


nm —1 e ne — | 
— = No — -2 
n —p=Ns Ni — à N/(: LE =) (IV-2) 
où l’on a posé: N,, nombre de donneurs chimiques non compensés (pour 
un cristal p, on écrit No = — N,, N, nombre d’accepteurs). 
EE, 
n1,2 = YL2Nc exp RER A 


_N, densité effective d'états dans la bande de conduction, 
E. énergie du bas de la bande de conduction, 
Er, ; énergie de l’état S, ou S, des centres, 
y1,2 poids statistique de l’état S; ou S2. 
Ni: + n)” et Ni: 2 m) représentent donc le nombre de centres 
| n n æ 
- mon occupés dans l’état 1 ou l’état 2; sans erreur appréciable, on pren- 
À | AR a Ass 
» dra dans la suite y — 1, alors qu’en réalité on a ÿ—1ouy—; suivant 


le spin de l’état. , ds 
L’équation (IV-2) est du quatrième ordre en n ; cependant, elle pren 
* des valeurs simples pour diverses situations. 
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a) Quand le niveau de Fermi est au-dessus de S, (cristal n de faible 
résistivité) n > n, >>n, : Chacun des niveaux $, et S, peut piéger un 
électron : 

n—=N;— 2N4. (IV-3} 

Le bombardement enlève deux électrons par centre créé. 

b) Le niveau de Fermi est sous S;, mais à plusieurs ÆT au-dessus du 
niveau de Fermi intrinsèque E;. 


n=No—Ni— Ni: +2)" (IV-4) 


le nombre d’électrons enlevés tombe de 2 à 1. 
c) La compensation se produit pratiquement pour N;—N;.. 
Pour ceux des échantillons bombardés où l’on a pu observer des 


variations de résistivité, on se trouvait dans le cas (b). La chute de 


conductivité et la compensation ont été observées. Cependant, on ne 
peut pas utiliser la valeur de N, amenant à la compensation pour en 
déduire (N4/N;) ; le minimum de conductivité (qui en toute rigueur cor- 
respond à r—(u>/un)p, et non à n —p) est très aplati (fig. 4) prin- 
cipalement en raison des hétérogénéités, soit existant initialement dans 


l'échantillon, soit dues au bombardement ; en effet comme l'énergie des 


électrons rapides varie dans la traversée du cristal, la section efficace 
de déplacement n’est pas constante ; il en résulte que la densité des 
nouveaux centres n’est pas uniforme. 


2) Mesure du nombre d’accepteurs ; efficacité du bombarde- 
ment. — Pour déterminer dN,/dN,, l’étude de dn/dN; au début du 


Î 


bombardement est plus sûre : l'équation (IV-2) donne : 
dn aN; P —1| ñ; —{ No\—1l 
EP QET Cros RP Ê = 2 
a, (1 +!) [(: ++) + (+ =} ] (As) 
ou 
dn aN, 2 2{\ 4 e —{\-1 —{\-1 
CE De ie 28 1 Ex —È 
ane = an (1 +exp Fe) [(x + exp RAT ) + (1 + exp RAT ) | 
Où 61, €, € sont les énergies de S,, de S2 et du niveau de Fermi comp- 
tées à partir de E,;. | 
On a porté dans le tableau I les valeurs correspondant à quatre 
échantillons différents : 
TABLEAU I 
here Résistivité |, 4 , ar an 
FRS ue (& em à o C) Fe 9) aN; calculé dNz observé 
5 265 K O,2I 0,175 1,86 0,85 à I 
3:8 G 2, y O,IT5 1,30 0,57 
38 À 34 0,110 1,25 0,53 
50 Q 11,8 0,08 D, 12 0,51 
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On prendra donc dN,/dN, —0,50 +0,05 et cette valeur sera su p- 
posée constante pour tous les échantillons d'épaisseur 1: mm, bombar- 
dés à c°C par des électrons monocinétiques d'énergie 2 MeV. 


3) Sections efficaces de déplacement. — On peut tirer de cette 
valeur de ZN;/dN, la section efficace d'une création d'un centre par un 
électron rapide ; on trouve 11 barns (1). Cette valeur est petite devant 
les valeurs calculées par la formule de Mott-Rutherford soit 45 barns à 
2 MeV et 15 barns à 1 MeV. En prenant pour valeur moyenne de la 
section efficace dans l’échantillon la moyenne de ces deux valeurs qui 
correspondent à l'énergie initiale des électrons et à leur énergie 
moyenne après traversée de 1 mm de germanium, on trouverait 
30 barns. 

Le désaccord est encore accru si l’on tient compte de la création 
d’atomes déplacés secondaires engendrés par l'atome primaire. Celui-ci 
a en effet une énergie moyenne comprise entre 188 eV (pour 2 MeV) et 
63 eV (à 1 MeV). On trouverait donc un nombre moyen d’atomes dépla- 
cés compris entre 2 et 1 par déplacement primaire, d’après les formules 
données par Seitz et Koehler (3). On a donc un désaccord par un fac- 
teur six. Il faut en chercher l’explication dans la guérison des défauts 
à température ordinaire. Nous retrouverons des preuves directes de cette 
guérison par la suite. 


4) Étude de la concentration des porteurs en fonction de la tem- 
érature. — Comme nous n'avons mesuré que la conductivité, il est 
assez difficile d’en déduire des valeurs exactes du nombre de porteurs, 
après bombardement, en fonction de la température. La variation de la 
mobilité avec la température, même si elle est bien connue, masque la 
variation du nombre de porteurs. Le comportement de tous les cristaux 
a cependant été conforme aux modèles connus (9). Nous examinerons 
un cas caractéristique, celui du cristal 7,85-J. (fig. 5). 
Cet échantillon a été bombardé à la température de l’air liquide et a 


reçu 3 X 1014 électrons par centimètre carré. La résistivité initiale à 


À É APTE es idea 
0° C, était de 11,5 ohms-centimètre, correspondantà n = 1,3 X 10cm, 


» L'étude de la résistivité avant bombardement (courbe 1) indique un 


nombre constant de porteurs libres et une mobilité variant comme 
T=166 de la température ordinaire jusqu'à 100°K. La mobilité « de 
réseau » est donc prédominante. Après bombardement à basse tempé- 


“rature, la résistivité a considérablement varié, comme on le voit sur la 
courbe 2 relevée au cours de la remontée vers la température ordinaire. 
 L'échantillon est resté de type n. On remarque la bosse su passes 
_180° K qui correspond au moment où le niveau de Fermi cvuïncide avec 


le niveau S,. En effet, si l'échantillon n’est pas trop près de la compen- 


. sation, n passe, d’après l'équation IV-4, de N,—N; à température 


- 


“ 


PAT barn = 107%#4.6m°, 


- 
n 
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ordinaire à No — 2N; à basse température ; les centres accepteurs sont 
ainsi tous ionisés deux fois. Quand la température baisse encore, la 
concentration électronique reste constante, égale à Ns — Ne et les 
variations de la résistivité traduisent les variations de la mobilité avec 


I 000 
la température. L’aplatissement de la courbe 2 pour 5 > 6, par rap- 


port à la courbe 1 suggère que la mobilité n’est plus régie par la diffu- 


de 


RUE 


intrinseque 


1 _- avant bombardement 
2 =-NÇEXS AP TUONR 
3 _ repos de12" à 300°K 


repos de 5 mois à 300°K 


À 3 4 Ar à 7 f 8 9 10 
sœtx*) 


Fig. 5. — Résistivité du cristal 7:85 J en fonction de la température. 
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sion sur le réseau, mais par la diffusion sur les impuretés ionisées. Les 
courbes 3 et 4, obtenues après des repos de 12 heures, puis de six mois 
à température ordinaire, indiquent une légère guérison, mais la bosse 
qui correspond au passage du niveau de Fermi sur S,. subsiste. Par 
contre la région à basse température montre une courbure plus grande, 
indiquant que la mobilité de réseau reprend plus d'importance. 


II. — Étude de la durée de vie : 
vatiation au couts du bombardement. 


La représentation la plus commode, pour étudier la variation de la 
recombinaison en volume par irradiation, consiste à tracer la courbe 


I . , . . 2 
de- , inverse de la durée de vie, en fonction du nombre total N, d’élec- 


trons ayant frappé 1 cm? de surface du cristal. 

Nous avons en effet remarqué que, sous cette forme, les contributions 
de la surface et du volume sont additives. D'autre part, si la durée de 
vie en volume est due à deux mécanismes indépendants (pièges d’ori- 
gines différentes, recombinaison directe) leurs contributions à 1/Tre# sont 
additives. La seule interaction qui puisse exister entre eux se fait par 
l'intermédiaire de la position du niveau de Fermi : la concentration 
électronique sera diminuée par exemple, par l'introduction d’une 

rande quantité de pièges du type 2 ce qui, d’après la théorie de Sho- 
ckley-Read, moditiera la durée de vie relative aux pièges 1. On pourra 
dans tous les cas écrire : 


re + Vs (VI-6) 


Teff 


… où rest la durée de vie en volume du cristal avant bombardement. 


- varier linéairement avec Ns. 


E 


A 


- 1/xes en fonction de Ns. 


y, est le terme de surface calculé précédemment (chap. I). 

17% est le terme de recombinaison dû aux centres introduits par le 

bombardement ; x, a les dimensions d’un temps. 
En première approximation 1/T8 eSi proportionnel au nombre N: de 
piège dû au bombardement, quand N4 est faible. On peut donc écrire : 

L L AU 

(2 +%)=A (= Ge x Ne 
Si l’on fait les hypothèses que N est proportionnel au nombre d'ato- 
mes déplacés, qu’on peut l’identifier avec le nombre de centres accep- 
teurs déterminé précédemment (p. 4o), enfin, qu eu | absence de guéri- 
son, ce nombre est proportionnel à NM», on voit que 1/Tef devrait 


” Pourtous les cristaux bombardés, nous avons donc tracé des courbes 
La figure 6 montre ces courbes pour trois 
cristaux, un de type p, deux de type n, l'un de forte are te 
de faible résistivité. On constate que la linéarité supposée est loin à être 
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vérifiée ; il en a été ainsi pour la grande majorité des échantillons, et l'on 
a constaté que les écarts à la linéarité sont d'autant plus grands que le 
cristal de type n est plus résistant, et conduisent même à des inversions 
du sens de variation : la durée de vie passe par un minimum, puis 
quand on continue le bombardement, augmente jusqu'à un maximum, 
et reprend ensuite la décroissance attendue (fig. 15). 


x 
74 (cf 
+ 
sec (ohmi cm } 
OBZ 
T Echantillon 38B 27 &-em n 
30 O % 2- 4P 06 w-em p 0,3 


@) % S 265 K 0,2 w.cem n 


O « 3,88 


@ 


40 


2 4 6 8.10% N4(elÆm°} 
Fig. 6. — Variation de la durée de vie par irradiation. 


Diverses explications possibles de ce comportement anormal sem- 
blent pouvoir être rejetées : 
g ; ! . - . 
a) Non-homogénéité du spécimen : dans le cas d’un spécimen épais, 
a durée de vie, après bombardement, variera suivant la profondeur 
dans l'échantillon, en raison de la non-homogénéité de création des. 


défauts. À l'extrême, si l’on suppose l'épaisseur & du spécimen supé- 


neure au parcours efficace r des électrons (on définira ce parcours effi- 
cace comme étant la distance parcourue dans le germanium pour que 
» 0) , . . 

l'énergie des électrons incidents tombe de 2 MeV à l'énergie de seuil E, 


300 ou 600 keV), il reste une région d'épaisseur (a — r) non perturbée, | 


où la durée de vie garderait sa valeur initiale, On peut alors rechercher 


la valeur de la durée de vie efficace dans cette région, supposée isolée, 


avec les conditions aux limites suivantes : sur la face extérieure (ru) 


ilexiste une vitesse de recombinaison s; à l'interface (x —=a — r};, Aa 


recombinaison dans la région bombardée joue lé rôle d’une vitesse de. 


recombinaison de surface, infinie si la durée de vie est nulle dans cette 


’ 
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région. Le problème a été traité au chapitre II : la durée de vie efficace 
est limitée par le temps de diffusion, et atteint une valeur limite égale 
à (a—r)/r?D, qui s’rait de l’ordre de ro usec pour a=-—2 mm, 
r— 1,4 mm. On obtient donc dans ces conditions la valeur-limite de 
la durée de vie observée pour l’ensemble de l'échantillon. 

Nous avons effectivement, dans les premières expériences, observé 
une saturation de l'effet du bombardement sur des cristaux épais (2 à 
2,5 mm) ; la durée de vie restait supérieure à une valeur, comprise 

+ entre 29 et 10 usec. 

Pour les échantillons minces étudiés par la suite, cet effet semble 

» exclu; d'autre part, il ne peut expliquer qu’uñe saturation, et non un 
changement du signe de variation. Il reste néanmoins qu'à un degré 
moindre, le manque d’homogénéité de la durée de vie dans l'échantillon 

… peut conduire à un mode de décroissance complexe; un calcul fait par 
P. André, montre que pour un échantillon mince la constante de temps 

f mesurée par la photoconductivité correspond à la valeur de la durée de 

vie au milieu de l’épaisseur du cristal. 


| b) Une guérison spontanée au cours d'un bombardement prolongé 
rendrait erronée l'hypothèse de la proportionnalité de N, à N; ; si la gué- 
rison est rapide, un état de régime pourrait s'instaurer, conduisant à 
une saturation de l'effet de bombardement. Là encore, cet effet ne peut 
… pas expliquer l'existence d'un minimum de durée de vie, et d’un chan- 
“ gement du sens de variation de celle-ci, Il est cependant certain que la 
j guérison existe, et elle doit jouer un rôle dans la courbure vers le bas 
… la courbe représentant 1/r en fonction de 3. 


 c) Un effet de surface n’est pas exclu ; la recombinaison en surface 
“ est certainement affectée par le bombardement : ce phénomène est pro- 
… bablement de nature « chimique », absorption ou désorption d'impuretés 
» sous l’action des électrons rapides. | 
R Cependant nous nous sommes toujours placés, comme nous l'avons 
ÿ indiqué, dans des conditions où la contribution de la recombinaison en 
“ Surface était faible dès le début de l’irradiation. La valeur de la durée 
| de vie, au moment où elle atteint son minimum dans le cours de | irra- 
diation est telle qu’une variation importante de la vitesse de recombi- 
” naison de surface a un effet négligeable ; dans l'exemple de la figure 6 
| cette valeur minimum de + est 4 usec ; sis passait de Pinfini à zéro, + ne 
| croîtrait que jusqu’à 5 usec, alors que la croissance apres le minimum 
* amène + à 9 usec. Cette croissance ne peut donc s'expliquer que par un 
4 effet de volume. Re ve 
“ L'interprétation de ce comportement anormal doit être cherc ans 
b la variation du niveau de Fermi au coùrs du bombardement par l'intro- 


_ ducti iscutés précé marque en 
 duction des centres accepteurs discutés précédemment. On remarq 


4 ivité ’éc illon 3,8-B a nota- 
_eft la figure 6 que la conductivité de l’'échant ; 
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Fermi varie doncet, pour un échantillon n, se déplace vers le milieu E; 
de la bande interdite. D’après la théorie de Shockley-Read, la durée de 
vie, à nombre de centres de recombinaison constant, est d'autant plus 
grande que le niveau de Fermi est voisin de E;: le degré d'occupation des 
pièges varie fortement et diminue leur efficacité statistique. Cet effet peut 
s'opposer efficacement à l'introduction des pièges en nombre croissant 
et peut donc conduire à l’inversion observée du sens de variation de 1/x. 

Conformément à ce modèle, les échantillons de type n peuvent don- 
ner lieu à cet effet, et pour une dose d'irradiation d’autant plus faible 
qu'ils sont plus résistants. 

Pour les échantillons de type p, la situation dépendrait fortement de 
leur conductivité initiale : un échantillon p de forte résistivité diminue 
de résistivité par le bombardement à température ordinaire, jusqu’à 
atteindre 1,6 «w-cm : l'effet dû à la variation du niveau de Fermi 
s’ajoutera à l'accroissement des centres de recombinaison, la variation 
de 1/r avec N4 devrait présenter une concavité vers le haut. Au 
contraire un échantillon p de plus faible résistivité tendrait vers la 
même valeur-limite de 1,6 «w-cem et l’on retrouverait le même effet 


que pour un échantillon n, mais très peu marqué. Nous n'avons pas dis- 


posé d'assez d'échantillons p pour étudier leur comportement de ce point 
de vue : les seuls échantillons p bombardés avaient une résistivité de 
0,6 w-cm, qui n’a pas varié au cours du bombardement, si bien que 
la légère concavité vers le Pas manifestée par la courbe relative à 
l'échantillon 1-P (fig. 6) doit plutôt être attribuée à La guérison spontanée. 
Remarquons aussi que le déplacement du niveau de Fermi modifie 
1/%o, recombinaison par les pièges existant avant bombardement. En 
général cette croissance passera inaperçue, 1/7, étant déjà faible devant 
1/78 au moment du maximum de ce dernier, et on verra que les varia- 
tions de 1/r,. Cependant, une expérience d'effet « électron-voltaique », 
que nous décrirons plus loin, indique que la durée de vie peut remon- 
ter très largement au-delà de la valeur initiale (fig. 15), dans le cas d’un 
bombardement de l’air liquide, où la durée de vie initiale +, était déjà 
faible et par conséquent du même ordre que 73. 
: Nous présenterons le calcul dans le cas d’un échantillon n. Comme le 
nombre N; de pièges est du même ordre que le nombre n de porteurs, 
on utilise les formules de la théorie de Shockley-Read, avec la correc- 


tion apportée par Sandiford (26) pour le cas des mesures de durée de vie 
en régime transitoire : 


—1 
s n+m+ 142) 
TP a N = = 
VDS TR ne . FAR L 
0 ny n 
ton) a AV-7) 
. PE RER NE 
Tn — 
N —1 Li 
DUC TE 
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Nous distinguons plusieurs cas : 
a) Le niveau $S, joue le rôle de centre de recombinaison, les 


. niveaux $, et S, sont efficaces comme accepteurs. 


Dans ce cas, N, > n > n,, et les formules précédentes donnent : 


nm 


= x (+) ré 


I I 


CRE (IV-8) 
Tant que n > n»,, on peut écrire, d’après (IV-4) n = N, — 2N;. On 
trouve alors que + présente un minimum quand n—t{(niN;)!/?, c'est- 
à-dire quand le niveau de Fermi est à mi-chemin entre le niveau de 
Fermi initial S,. D’après (IV-4), ceci se produit pour N; — : NS: 

On remarquera que pour ce cas, les contributions de Tp et T7 sont 
sensiblement du même ordre de grandeur. 

Ce cas ne s’est pas présenté dans une expérience : il correspond au 
bombardement d’un échantillon de très faible résistivité, ou au bom- 
bardement d’un échantillon n à basse température. Nous verrons. 
cependant, à propos des effets « électron-voltaïques » un cas voisin. 

b) Le niveau S, joue le rôle de centre de recombinaison, $, seul est 
efficace comme accepteur. 

Il en résulte : a N, < n,; on obtient : 


Es 


ns 
ST Le n 


CUT ( L ta I I (IV-9} 
PR Nan La n an Ny + Ni 
me Ne — N; 


Le terme en +, est la plus important, c’est lui qui donne lieu à un 


minimum de la durée de vie, pour : 
I VE 
m—> N5 Ni: > No. 


Ce cas est celui qui s’est présenté le plus souvent dans nos expérien- 
ces, On vérifie bien, sur la figure 6 que le maximum de 1/+ se produit 
après un bombardement qui a diminué de moitié la conductivité de. 


. l'échantillon 3,8-B. 


c) Le niveau S, joue le rôle de recombinaison; S, et S, ou S, seul 


. sont accepteurs. 


Onan>œn,, p < Pa: 
2 2 Me ") 
LENS à AR (IV-r0} 
1 P 
DeaoliEn) 


Le minimum de + correspond au minimum du produit nNs, il a lieu 


- pour N,/2; le nombre de centres introduits est alors N; — N/2 5i 
- N,<n,et Ne N;/4 si N> n:. 
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Ce dernier cas, qui semble s'appliquer au silicium, a été traité par 
Wertheim (35). 

En résumé. les cas b et c semblent très proches l’un de l’autre, le 
cas a se distingue d'eux par la plus grande variation de conductivité 
nécessaire pour atteindre le minimum de + par le bombardement. On 
notera aussi que la remontée de la durée de vie, entre la dose qui four- 
nit la valeur minimum de + et celle qui amène à compensation, est 
beaucoup plus importante dans le premier cas. 

On pourrait penser obtenir, par l'étude de la variation de 1/r en fonc- 
tion de N, les renseignements que l’on obtiendrait en bombardant plu: 
sieurs cristaux de résistivités différentes, puisque la résistivité du cristal 
change continûment au cours de l’irradiation. Cependant, la présence 
d’un nombre de pièges grand devant le nombre de porteurs perturbe 
considérablement les phénomènes et rend leur interprétation difficile. 
D'autre part, on a pu voir, d'après les calculs précédents que le forme 
de la courbe représentant 1/r en fonction de N, était peu sensible au 
modèle choisi pour expliquer la recombinaison ; pour ces raisons, nous 
avons jugé plus précis de faire les expériences avec des cristaux diffé- # 
rents. 


III. — Influence de la composition initiale 
du cristal bombardé. 
Détermination des paramètres 
définissant les centres de recombinaison. 


La méthode appliquée ici est analogue, dans son principe, à celle 
utilisée par Burton et al. pour étudier les centres de recombinaison 
introduits dans le germanium par des traces de nickel (9). “1 

Nous supposons qu'on étudie la variation de la durée de vie dans les 
toutes premières phases du bombardement ; le nombre de pièges est " 


alors faible, la formule de Shockley-Read s’applique : 
\-2#) 
, T On + 1 + 
TB — _ 
7: a N4 No + Po LnNy No + Po. (EN , 1) 


En dérivant par rapport à N;, on obtient : 


I | 
4) | 
T8 =|; ro + LEETE I eut | 


aN; CUT + Po Xn No + Po 


D'après la relation IV-6 : “À 
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- Donc on pourra écrire : 
? 
€ —1| 
d | 
Ven SAN AE SN Rest Pa 
dN D- LTÉE 


AE. N,-=0 Xp lo + Po Xn No + Po 


Nous avons écrit précédemment N;— AN,, et le coefficient À a été 
déterminé expérimentalement, par l'étude de la conductivité pendant 
Virradiation. L'hypothèse importante que nous allons faire consiste à 
identifier la densité des centres de recombinaison avec la densité des 
céntres accepteurs. Cette hypothèse est probablement valable même si 
l’on admet que les deux types de centres sont de nature différente, mais 
sont dus à un même déplacement d’un atome du réseau. Cette hypo- 
thèse est certainement valable si l’on peut identifier les deux types de 
centres : le même défaut de réseau est alors centre accepteur et centre 
“de recombinaison. Elle est par contre fausse si les mécanismes qui 
<réent ou qui laissent subsister ces centres sont différents ; par exemple 
“après un recuit, nous avons eu des preuves que les densités d'accepteurs 
et de centres de recombinaison variaient différemment ; nous revien- 
-drons plus loin sur ce point (cf. chap. V)., 

” Cependant, dans les conditions où nous nous sommes placés pour 
réaliser cette expérience, le bombardement a été léger, à température 
‘ordinaire, et la guérison n’a pas eu le temps d’affecter les distributions 
relatives. D'autre part les caractéristiques trouvées pour le centre de 
“recombinaison, indépendamment de cette hypothèse, nous permettent 
“de croire probable l'identité de ce dernier avec l’un des centres qui 
- jouaient le rôle d’accepteurs. 
… Avec cette hypothèse, nous pourrons donc écrire : 


—1 

4) 

Sr 

Re Us Ë : : ; pee “ £ (IV-12) 
NB IN,;=—0 p lo T Po n lo T Po 


> 


Si la recombinaison se fait par un processus de Shockley-Read les 
- points représentant | d(1/r)/dN,)-1] en fonction de la position du niveau 
» de Fermi se placeront donc sur une courbe analogue à celle prévue par 
. ces auteurs (28). 

Nous avons tracé une telle courbe, en traits pleins sur la figure 7, et 


“nous y avons porté les points expérimentaux. Pa 
On constate que l’on obtient un accord satisfaisant. La recombinai- 
son semble donc se produire par un processus de Shockley-Read. 


\ 


É. La courbe théorique a été tracée avec les paramètres suivants : 

4 0) 

. PSE OU ES sect cm? 

4 an — 1,25 X 107? sec-1 cm 

8 És=4E;— 0,18 eV. 

K (Ee— E; mesure la distance du bas de la bande de conduction au 
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niveau de recombinaison ; l’on a pris pour largeur de la bande interdite 
à o° GC o,68eV (10)). 

Des valeurs de &» et am on peut tirer les valeurs des sections efficaces 
de capture des trous et des électrons par le piège. Ces sections efficaces 
op et on sont définies par : 


Xp —= < VpGp = An —= << UnOn > 


où l'on a pris une valeur moyenne, pondérée sur tous les états de la bande 
de conduction, du produit des vitesses thermiques v,, v, parles sections 
efficaces 6), 6n. À 0° C, on peut prendre <v, > —1,8 X 107*7cm sec=?, 


Niveau de Fermi (eV) 


20,2 -0,1 0 +0,1 + 0,2 


LA 
Z DE 1a 
10 He 2 
10 LE 10 10° 
ni 
Fig. 7. — Influence de la position du niveau de Fermi 


sur la variation de la durée de vie. 


Un > —= 1,4 X 107 cm sec-!, avec les valeurs des masses effectives 
déduites des expériences de résonance cyclotron (10) Mn — 0,37 ms 


Mp —=0,99m,. On obtient donc les valeurs suivantes des sections efti- 
caces : 


Lp = t,g CC OT IC On — 0,8 COL CMe 
On notera que le choix de la position du niveau de recombinaison 


, G A Ë A L 
n est pas unique ; la même courbe aurait pu être tracée, avec la même 
valeur des centres paramètres et avec : 


E;— EE; = 0,23 eV 
(E» haut de la bande de valence). 


D'autre part, la valeur de œ», qui régit la recombinaison pour un 
cristal de type p est douteuse : nous n’avons que peu de points expéri- 
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mentaux avec des échantillons P. Il est toutefois certain que le bombar- 
dement affecte moins la durée de vie d’un cristal p que celle d’un cris- 
tal n de résistivité voisine, donc «, est plus petit que «. 

Nous n'avons, par les expériences décrites ci-dessus, aucun moyen 
direct de lever l’indétermination entre les deux positions possibles du 
niveau de recombinaison. 

Cependant, les valeurs trouvées pour les sections efficaces, ainsi que 

“l'étude de l'influence de la température sur la durée de vie peuvent 
aider à mieux définir le mécanisme de recombinaison. 
: Nous allons considérer trois modèles possibles : recombinaison par un 
seul type de centres à un seul niveau, recombinaison par un seul type 
“de centres à plusieurs niveaux, recombinaison par deux types de centres 
indépendants. 


1) Recombinaison par un seul type de centres à un seul niveau. 
— L'analyse peut alors se faire complètement suivant le modèle de 
“Shockley-Read, avec, si nécessaire, les corrections dues à Sandi- 
. ford (éq. IV-7) quand la densité des centres est grande. 
- L'étude de + en fonction de la température n’a pas donné les résui- 
tats attendus. Pour la majorité des cristaux étudiés, + reste sensible- 
ment constant quand la température varie de + 5oo à — 500 C. 
On peut expliquer ce phénomène en rappelant que ces mesures ont 
toutes été effectuées après un bombardement assez poussé — pour avoir 
“une importante variation de durée de vie. Les formules (IV-7) doi- 
-vent être appliquées. Si on considère un échantillon n, et si on sup- 
pose le niveau de recombinaison voisin de la bande de conduction, elles 


s’écrivent : 


I . 
— D RS n 
Tnt Ep RE aN HN Sin << 
I nm SA : 
— — TE Si A >> Ne 
| Tp + 2 m1) n an 


Le terme en 7, reste sensibiement constant, tandis que Tp décroît 
“comme exp (— | E—E;|/XT) quand la température baisse. La recombi- 
naison est donc dominée par 7, et on peut montrer qn elle ne dépend 
guère de la température dans l'intervalle considéré (fig. 11): 

… Les conditions expérimentales que nous avons employées sont peu 
favorables à l'étude de + en fonction de T : en effet, la faible pénétra- 
tion des électrons impose, comme nous l'avons signalé, des Ste 
“minces, et de faible durée de vie initiale. Pour avoir une variation suf- 
fisante de +, on est donc obligé de poursuivre le bombardement pendant 
et on introduit une densité importante de centres. Au 


yonnements de grande péné- 
s avec des échan- 


; 
longtemps, 
contraire, des expériences utilisant des ra Len 
ration — neutrons ou rayons y — peuvent êire faite 
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tillons épais, dans lesquels la variation relative de durée de vie sera 
importante pour un faible nombre de centres : 
(car A) HAN, =ÈR = AN). 
T T T 

C'est ainsi que le groupe d'Oak Ridge (16) a pu mesurer la variation 
de + avec T dans du germanium n bombardé par des y et trouver une 
énergie d'activation de 0,17 eV. Comme les défauts dus aux y sont 
identiques à ceux dus aux électrons, nous pouvons utiliser ce résultat. 

Cependant, nous avons mesuré ren fonction de T, pour un échantil- 
lon épais (1,5 mm) et de grande durée de vie. Le bombardement. assez 
léger, a produit une distribution hétérogène de défauts, empêchant 
d utiliser cet échantillon pour mesurer les sections efficaces de capture ; 
cette hétérogénéité est cependant sans influence sur la variation de la 
durée de vie avec la température. L'interprétation de la courbe obtenue 
(fig. 8) fournit une énergie d'activation de 0,18 eV + 0,03 eV. 


T'(p sec) 
100 


à Fig. 8. — Variation après irradiation 
de la durée de vie avec la tempé- 
rature. Échantillon LT 1A type n; 
25 «-Cm ; épaisseur , 2 - mm; 
N, = 2.104 électrons/cm?. 


30 


10 


3 35 4 100 (4) 
SE 


Cette valeur est à rapprocher de la valeur 0,18 eV proposée page Ag. 
En effet les formules de Shockley-Read (IV-11) appliquées à un échan- 


tillon n, s’écrivent : 


n N E,—E 7 E, FE 
TA pal à +) af: + exp— | — | sl ee 
N E, —E E,+E 
P t : 
rpm, En exp — (#5), SI É SER 


Dans les deux cas, l'énergie d’activation déduite du tracé de log + en 
fonction de 1/T donne la distance du niveau de recombinaison à la 


bande la plus proche. 


On peut donc conclure que le niveau de recombinaison effectif dans « 


un échantillon n est à 0,18 eV de la bande de conduction. 


On est tenté d'identifier ce niveau avec S;, première ionisation de 
l'interstitiel dans le modèle de James Lark-Horovitz (fig. 1). Il convient . 
alors d'étudier les données relatives aux sections efficaces. Les différents 
mécanismes entrant dans la recombinaison sont représentés schémati- | 


quement sur la figure 9. | 
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a) L'interstitiel peut avoir (rois états de charge possibles 0, + | q |, 
+ 2 | g |. Les processus C,,, capture d’un électron par un interstilel 
chargé une fois positivement, et C;,, capture d’un trou par un intersti- 
tiel neutre, font entrer en jeu le niveau supérieur (S,) de l'interstitiel. 


Etats de charge d d 
du centre mr 
ordre de 5 
-214| - | 0 +|al +2[a] grandeur en em 
© O 10° 10“ 
Donneur 
(Interstitiel ) 
10 EAN 
ande de valence 
E 
Accepteur 
Lacune ; 19 
; 10 7 > NA 
0 PUOE 
Ec 
= 10° 40? 
À 
S, ; : sk 
Amphotere © O 10° 40 
… ({ Interstitiel ? ) 
# | 
| 
# Fig. 9. — Processus intervenant dans la recombinaison. 
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Au premier processus correspond une grande section efficace 
(10-12 10714 cm?) en raison de l'attraction coulombienne ; la section 
efficace 67, pour Cp, est au contraire de l’ordre de grandeur de celle 
d’un atome neutre (10715 — 10-16 cm?). 

Cette dernière valeur de la section efficace 0, coïnciderait bien avec 
la valeur trouvée expérimentalement pour 6, soit. 1,9 XIION MEET 
Le centre de recombinaison qui semble actif dans le germanium n 
semble donc bien être le niveau S, de première ionisation de l'intersütiel. 

Cependant, les résultats relatifs aux échantillons p concordent mal 
avec cette explication. La valeur expérimentale de 6, : 0,8 X 10 16cm 
suggère ainsi que, dans un cristal p, la capture de l’électron se fait par 
un centre neutre. Or, comme nous venons de le voir, si la recombinai- 


son se fait sur l’interstitiel ionisé une fois, o», doit être beaucoup plus 


grand que 10-16 cm. 

Si l’on considère la deuxième ionisation de l’interstitiel, l'accord est 
encore moins bon, 6, devrait être très faible, c, très grand, car la cap- 
ture de l’électron se ferait par un centre à double charge positive. 

b) La capture par la lacune ne semble pas devoir être considérée car, 


comme le montre la figure 9, les ordres de grandeur des sections effi- 
caces seraient tout à fait en désaccord avec les valeurs expérimentales. 


D'autre part, les niveaux d'énergie attribués à la lacune ne corres- 


pondent pas au niveau à 0,18 eV de la bande de conduction. 
c) La recombinaison sur un centre amphotère donneur et accepteur, 
susceptible des états de charge — 1,0, + 1, donnerait : 


On, > 10716 cm? On, > 10 19cm 
Gps 100200: Op, > 10716 cm?. 


L'existence de centres amphotères est en contradiction avec le modèle 
de James et Lark-Horovitz. Elle s’expliquerait en considérant, non plus 
le réarrangement des liaisons libres de l’atome interstitiel (« dangl- 
ing bonds »), mais la formation, par les atomes entourant celui-ci, 
d’un ensemble de liaisons non saturées, incluant les électrons de 
l'interstitiel, et formant une structure résonante en anneau, un peu 
analogue à celle de l’anneau benzénique. Un schéma analogue pourrait 


s'appliquer à la lacune. Cette possibilité a été considérée par Cham- 


pion (11) pour les défauts dans le diamant. On peut considérer que, 


dans ce cas, les défauts pourraient capter aussi bien les électrons que . 


les trous, se comportant donc tous deux comme des centres amphotères. : 


Cependant, les énergies d’ionisation seraient faibles, et les niveaux très 
voisins des bandes ; leur contribution à la recombinaison serait petite. 
D'autre part, d'après le schéma précédent les sections efficaces, pour de 
tels centres, n'auraient pas un ordre de grandeur correct. TR 

Cependant la possibilité d'expliquer par ce modèle la structure des 
défauts dans le germanium doit être considérée et demande une étude 


plus approfondie, 


0 


RS OS 
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| Il faut remarquer que les trois mécanismes de recombinaison décrits 
ci-dessus font appel à des centres à plusieurs niveaux, mais en suppo- 
sant qu'intervient un seul état du centre. Il est plus logique d'examiner 
la contribution des deux niveaux à la recombinaison. 


2) Recombinaison par des centres à plusieurs niveaux. — Si la 
recombinaison se fait par deux niveaux E, et E, associés au même 
centre, les contributions relatives des deux niveaux dépendent de la 
position du niveau de Fermi (16). Quand le niveau de Fermi # est 
proche de E, ou entre E, et la bande de conduction, le niveau E, domine 
la recombinaison. De même, pour un cristal très p, le niveau E, 
domine. Si £ est compris entre E, et E,, les contributions des deux 
niveaux sont du même ordre. 

La courbe donnant log + en fonction de € ressemblera pourtant à la 
courbe de Shockley-Read ; les points où la pente change indiquent les 
niveaux E, et E, ; les valeurs extrêmes de +, quand € est voisin de la 
bande de conduction ou de la bande de valence, permettent de calculer 
Gp, €t On, ; On ne peut pas atteindre par ce procédé les deux autres sec- 
tions efficaces, o,, et c>,. Enfin l’étude de + en fonction de la tempéra- 
ture ne peut pas se résumer par une loi simple. Cependant, on peut 
dire que pour un cristal n, le comportement est le même que si le 
niveau E, était seul actif, à condition que € soit voisin ou supérieur à E,. 

Les résultats de la discussion précédente s'appliquent donc, pour le 
germanium x : recombinaison par un centre à 0,18 eV de la bande de 
conduction et ce centre est neutre quand il capture un trou. Par contre, 
on doit attribuer la recombinaison dans le germanium p à un centre 
dans la moitié inférieure de la bande interdite. En partant des modèles 
précédents (fig. 9), on voit que le seul processus qui puisse expliquer la 

- valeur de 6, est celui de la capture par le niveau le plus bas de la 
lacune ; la recombinaison par l’interstitiel donnerait une valeur trop 
grande de o,. En tout cas, aucun des trois processus envisagés ne donne 
les valeurs correctes des deux sections efficaces. On est donc conduit à 
étudier la recombinaison par des centres de deux types différents. 


3) Recombinaison par deux types de centres. — Le problème 
devient extrêmement compliqué : on dispose en effet de 14 paramètres ; 
A sections efficaces, 2 niveaux d'énergie par type de centre, plus Îles 


» densités des centres de chaque type. 
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Comme les centres localisés sont supposés indépendants, les contri- 
butions aux taux de recombinaison sont additives, chaque type de 
centre est efficace aussi bien dans le germanium n que dans le germa- 
nium p. Par conséquent, il semble difficile de définir un modèle EN 
pour le germanium » et un autre pour le germanium p : par sxe D e 

: les sections efficaces observées 5, et op doivent correspondre aux pro- 
_cessus donnant lieu à la plus forte recombinaison : si l'on suppose que 
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la recombinaison est due à la fois aux lacunes et aux interstitiels, on 
trouverait, pour le germanium n de faible résistivité, 6, dû au premier 
niveau de la lacune, donc de l’ordre de 10-11 à 10-15 cm?, et, pour le 
germanium P, On dû au deuxième niveau de l'interstitiel, soit encore 
10-11 à 10-13 cm?, La combinaison, sans interaction, des deux centres 
ne semble donc pas fournir la solution. 

Une autre explication fait intervenir les deux types de centres 
— lacune et interstitiel — dans la recombinaison : Wertheim (36) 
trouve dans le silicium irradié des sections efficaces de capture o, et 6» 
sensiblement égales et d’un ordre de grandeur qui correspond à la cap- 
ture par un centre neutre. Pour expliquer ce fait, 1l suppose que les 
deux centres sont étroitement associés, par exemple en position de plus 
proches voisins. La capture du trou se fait par l’interstitiel neutre sui- 
vant le mécanisme décrit précédemment. Après capture du trou,” 
l'attraction coulombienne due à la charge positive sur l'interstitiel est 
compensée par une charge opposée sur la lacune. Dans ces conditions, 
à une distance supérieure à la séparation entre les deux défauts, le 
potentiel électrostatique est nul et la capture de l’électron se fait comme“ 
si le centre était neutre. Un réarrangement électronique dans la paires 
de défauts doit probablement se faire après la capture. 

Il nous semble que ce modèle pourrait aussi expliquer nos résultats. 
Le niveau responsable de la recombinaison serait donc à 0,18 eV de la 
bande de conduction, la capture se ferait par un des éléments de law 
paire lacune interstitiel ; les sections efficaces de capture COrrespon- . 
draient à celles d’un centre neutre. F: 

Il est assez plausible que les lacunes et les interstitiels soient associés” 
par paires. En effet, l'étude des déplacements montre que, dans la dif-" 
fusion Mott-Rutherford, les collisions avec un faible échange d'énergies 
sont les plus nombreuses. Les atomes déplacés ont, en moyenne, une 
faible énergie cinétique et il existe une grande probabilité qu'ils s’arré-. 
tent dans le site interstitiel le plus proche de leur site d’origine, for 
mant ainsi des paires où la lacune et l'interstitiel sont séparés. 


de 2,4 À. £ 

On pourrait supposer que la majorité des défauts introduits par le. 
bombardement à 0° C se compose de telles paires. Ce seraient elles qui. 
donneraient lieu aux niveaux S, et S, de densités égales, sans que l’on 
puisse préciser quel est le niveau à attribuer à chaque élément de la. 
paire. L’interstitiel isolé produirait un des niveaux très voisins de la 
bande de conduction, ce qui serait d’ailleurs plus conforme au modèle” 
de James et Lark-Horovitz, qui prévoyait une très faible énergie pour 
la première ionisation de l'interstitiel. L'interstitiel isolé serait alor 
peu efficace pour la recombinaison, en raison de sa proximité de la 
bande de conduction, mais serait efficace pour enlever des électrons de 
cette bande. 


Pour confirmer ce dernier modèle, il faudrait obtenir des indication 
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sur les propriétés de donneur ou d'accepteur de ces paires ; il faudrait 
en même temps pouvoir les dénombrer et mesurer indépendamment 
leurs sections de capture. En effet nous avons calculé ces sections effi- 


caces en supposant la même densité pour les accepteurs et pour les. 
centres de recombinaison. Si ceux-ci sont dus aux paires, iis ne consti- 


tueront qu'une fraction du nombre total des défauts ; les valeurs cal- 
culées pour des sections efficaces sont alors sous-estimées. 

11 doit être possible de séparer l'action des paires rapprochées lacane- 
interstitiel de celle des défauts isolés. En effet, la paire est beaucoup 
plus instable que le défaut ponctuel isolé et la guérison commence par 


la recombinaison des éléments de ces paires entre eux (34). On pourrait. 


donc, par l'étude du recuit et de la guérison, obtenir cette différencia- 
tion entre les effets des différents défauts. 


V. — Recuit et guérison des défauts 
dus au bombardement. 


Nous avons eu diverses occasions d’observer, à la suite des irradia- 
tions qne nous avons effectuées, différents phénomènes de guérison. 
Sans en faire une étude systématique, nous avons cependant considéré 
les incidences qu'ils pouvaient avoir sur les résultats décrits précédem- 
ment. 

: On peut distinguer, assez arbitrairement, trois domaines distincts : 


a) guérison à basse température ; on l’observe à la suite d’un bom- 
bardement à basse température (90° K dans nos expériences), quand on 
réchauffe l’échantillon jusqu’à température ordinaire ; 

b) guérison à température ordinaire — de o°C à 150°C environ, 
observée après un bombardement à température ordinaire, soit quand 
on laisse reposer l’échantillon pendant un certain temps — plusieurs 
mois par exemple, soit quand on le recuit à une température plus éle- 


vée — 100°C par exemple pendant une dizaine de minutes ; 

c) guérison à température élevée, au-dessus de 150°C, par chauffage 
prolongé : quelques heures à 4500 C restaurent complètement les pro- 
priétés initiales du cristal. £ 

Les phénomènes de guérison que nous avons observés se situent dans 
les deux premiers domaines. 


I. — Bombardement et guérison à basse température. 


1) Nous avons bombardé quelques cristaux à température de l'air 
liquide, pour essayer de déterminer les effets d’un bombardement en 
l'absence de guérison. Il semble en effet que la guérison se produise 
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surtout au-dessus de 95° K (13), à l'exception peut-être d’un stade assez 
peu marqué vers 20° K (18). 

Les mesures sur le germanium sont très délicates à basse tempéra- 
ture. En effet, les populations électroniques ne restent pas dans une 
situation d'équilibre pendant le bombardement : l’action ionisante des 
électrons remplit les pièges qui apparaissent très fréquemment à cette 
température, ou qui sont introduits par le bombardement. Comme le 
temps de relaxation de ces pièges peut être très long — plusieurs 
minutes parfois — le cristal n’a pas le temps, pendant l'irradiation, 
d'atteindre l'équilibre thermodynamique. 

D'autre part, la notion de durée de vie, dans un cristal contenant des 
pièges, perd une partie de sa signification. Il nous a cependant été pos- 
sible, avec certains-cristaux de ne pas être gêné par ce « piégeage » au 
début du bombardement mais il suffit de quelques minutes d’irradia- 
tion (dose de 2 X 1015 el/cm?) pour introduire des centres qui jouent ce 
rôle de pièges (1). 

Enfin quand la mesure de la durée de vie est possible, celle-ci est en 
général très faible à go°K : 1 usec environ, sa mesure est trèsimprécise 
(0,2 u sec), et les erreurs qui en résultent pour 1/7 sont énormes. 


2) Quatre cristaux ont été irradiés dans ces conditions. Les résultats 
sont représentés dans le tableau I. 

Les valeurs de GN;/dNx ont été calculées d’après la variation de 
conductivité, en supposant deux électrons enlevés par centre. On n’a 
pas tenu compte de la variation de mobilité qui pourrait s’introduire par 


un facteur de l’ordre de 2. Les valeurs de A =/ANs à 273° K ont été 


obtenues en mesurant +, à cette température, avant et après irradiation. 
On constate que ces valeurs concordent avec celles obtenues par un 


bombardement à température ordinaire (fig. 7). Par contre les valeurs 


de d= /dN3 à basse température sont très élevées. Le bombardement à 


basse température est donc très efficace pour diminuer la durée de vie. 


3) Pour pouvoir cependant comparer les effets des bombardements à 
basse température et à température ordinaire, il faut rappeler que, 


() L'identification de ces centres pose d’ailleurs un problème : Shulman (29) 
leur attribue, dans le germanium n un niveau à 0,28 eV au-dessus de la bande 
de valence et une section efficace de capture des trous égale à 6 X 10-15 em? 
à 200°K, qui croît quand la température croît. Cependant, d’après nos 
résultats ces centres ne semblent pas jouer de rôle dans la recombinaison, 
probablement parce que leur section de capture des électrons est extrêmement 
faible. Dans ce cas (voir fig. 9) leur charge serait probablement négative, 
ce qui les qualifierait comme accepteurs : si leur densité, mal connue, se trouve 


être la même que celle des lacunes, on pourrait probablement les identifier 
avec celles-ci. 
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à 90° K, le niveau de Fermi est très voisin (entre 0,08 et 0,12 eV) de la 
bande de conduction pour les échantillons n ou de la bande de valence 
pour l'échantillon p. On doit donc faire la comparaison avec les valeurs 


de CELA à température ordinaire pour des échantillons très dopés. 


D’après la figure 7, ces valeurs sont 120.1071° pour un cristal à et 
6.101 pour un cristal p. L'augmentation d'efficacité est donc respec- 
tivement de 5 à 8 et de 30. 
- Plusieurs possibilités sont à envisager : 
a) Augmentation d'efficacité due à l’absence de guérison pendant le 


bombardement. 


Elle ne semble pas suffire à elle seule : les valeurs de dNy/dN3% indi- 
quent une faible guérison, d’un facteur 2 au plus. 

b) Guérison différentielle des centres accepteurs effectifs et de centres 
de recombinaison : nous avons proposé, au chapitre IV, un modèle de 
recombinaison par les paires lacunes-interstitiels. Ceux-ci peuvent 
s’annihiler plus vite que les défauts isolés ; si les défauts isolés jouent 
* aussi un rôle d’accepteur, la guérison de la durée de vie sera plus 
rapide que celle de la résistivité. Il peut en être de même, dans le 
modèle proposé par Cleland (12) où les interstitiels, responsables de la 
recombinaison en même temps que de la diminution du nombre d’élec- 
trons libres, disparaissent, par diffusion, avant les lacunes. 


c) Influence de nouveaux centres à basse température. 


Il est possible que des centres, inefficaces à température ordinaire, 
accroissent la recombinaison à go°K. Par exemple des centres donnant 
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des niveaux très voisins de la bande de conduction sont inefficaces pour 
la recombinaison dans des échantillons n où le niveau de Fermi est 
plus bas que ces niveaux. Or, à température ordinaire, dans les cristaux 
n étudiés, le niveau de Fermi était distant de 0,15 eV à 0,25 eV de la 
bande de conduction. Il s’en rapproche à basse température et peut. 
donc faire apparaître l’effet d’autres niveaux. 

d) Augmentation de la section efficace de capture aux basses tempé- 
ratures : ce serait le cas si la capture se fait, par attraction coulom- 
bienne, sur un centre chargé ; ce processus n’est pas, nous l’avons vu, 
celui qui contrôle la recombinaison à température ordinaire. On est 
donc conduit à postuler l’intervention de nouveaux centres et on est 
ramené à l’hypothèse précédente. 

Il nous est impossible, d’après nos résultats de trancher, dans le cas 


du germanium n entre ces quatre explications, dont les deux dernières ! 


ne font appel à aucun phénomène de guérison. 


4) Le cas du germanium p est différent : on observe une brusque : 


disparition, à 18o°K, des centres qui limitaient à 0,5 usec la durée de 
vie de l’échantillon 1-R, soumis à un bombardement de 4. 1014 électrons 
à 93°K. La figure ro montre en fonction du temps une courbe de 
réchauffement. La transition observée à 1800 K est irréversible ; après 
le premier réchauffement, on ne la retrouve ni en abaïssant la tempé- 
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Fig. 10. — Echantillon In-1R. 


Variation de la durée de vie pendant un réchauffement après un bombarde- 
ment de 4.101 el/cm? à 93° K. 
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rature jusqu’à 93°K, ni en l’accroissant ensuite depuis cette valeur. On 
a donc bien une disparition du défaut, les hypothèses c et d ci-dessus 
- peuvent être rejetées. 

On peut analyser, de façon approchée, cette courbe de réchauffement 
et en tirer une énergie d’activation pour la disparition du défaut res- 
ponsable de l’effet observé. 

Si la cinétique de cette disparition est d'ordre zéro, l'énergie mise en 

. jeu est alors de l’ordre de XT,, avec T, — 180°K, soit 0,016 eV. 
Si on suppose une cinétique d'ordre 1, on peut écrire : 
aN £ 4 ù 
= — YN exp (—à) (V-1) 
- où N est le nombre de défauts existant encore à l'instant {, à la tempé- 
rature T(£). E est l'énergie d'activation, y un facteur de fréquence égal 
… à la fréquence des vibrations du réseau, multipliée par un facteur d’ori- 
… gine géométrique correspondant aux différentes possibilités d’annihila- 
tion. On peut supposer que y est de l’ordre de 101$. 
On résoudra l’équation V-1 de-la façon suivante : en intégrant, on 


obtient : 
, N t E 
gx —— vf exp (— x) dt 


4, étant pris avant le début de la guérison, quand il subsiste N, défauts. 
La variation de température est lente, on peut écrire : 


T=T, + af (at &T;) 


et 
$ E E at E 
F Exp (— 35) —exp (— En) x esp (, mx) 
7 d’où ‘ 
N E aœt KIT E 
log = — ylexp Gr) 1] » = XP x). 


+ Si le temps / est choisi tel qu’une proportion (1-7) des défauts ait 
_ disparu à ce moment, quand la température est devenue T, + AT : 


J E AT TITRE Fe à A 

F log n=v[fexp(rr)—1] + am t-exP FT (V-2) 
| D'après la figure 10 on peut obtenir n, AT, é, T,+ en supposant que 
» dans l'intervalle de température AT, la durée de vie ne varie pas avec 
» a température. 


n — 80 p. 100 Ni #07 Te =80 t — 250 sec. 


» On peut alors résoudre numériquement V-2 en E/kT, ; on obtient : 
E — 35 AT, — 0,55 eV. 


$ LUE STATE 
Cette valeur n’est cependant donnée qu'à titre In 
nous ne pouvons affirmer, d'après cette unique expérience, 


ndicatif; en effet, 
que la ciné- 
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tique est d'ordre 1; une étude plus complète est nécessaire avec des 
recuits isothermes ou isochrones. 

La structure exacte du centre qui disparaît, et la raison de sa dispa- 
rition sont douteuses. Le niveau qui lui correspond agit comme piège 
pour les électrons, porteurs minoritaires. De tels pièges, disparaissant 
entre 1509 K et 2000 K sont observés dans des conditions voisines par 
Cleland (12) et par Brown (7) : les pièges observés par ces auteurs ont 
des temps de relaxation assez longs, d’une seconde à une minute, tandis 
que nos observations montrent un temps court, quelques microsecon- 
des; d'autre part, Brown indique qu'il n’observe pas de pièges si 
l'énergie de bombardement est inférieure à 2,5 MeV. La cinétique de 
recuit semble aussi différente, donnant une énergie d’activation plus 
grande, environ 1 eV si on la calcule par le même procédé queci-dessus. 

Le mécanisme d’annihilation du centre peut être compris de plusièurs 
façons différentes. Si le calcul de l’énergie d’activation est correct, la 
valeur obtenue serait compatible avec un phénomène de diffusion d'une 
imperfection très mobile, qui par exemple, s’annihilerait par capture 
sur des défauts fixes, tels que des dislocations. 

Un autre mécanisme pourrait expliquer la valeur de la température 
de guérison : on supposerait (12) que le centre est stable quand il est 
vide d'électrons. Au réchauffement du cristal p, le niveau de Fermi 
monte de la bande de valence vers le milieu de la bande interdite, et 
les niveaux successifs se remplissent. A 1809 K, le niveau de Fermi, 
dans l’échantillon considéré, est à 0,16 eV de la bande de valence. Il 
pourrait y avoir à celte position un niveau dû au bombardement qui se 
décomposerait quand il est rempli : ce serait alors un défaut complexe, 
une double lacune, où un double interstitiel par exemple. 

Une autre explication, dans la même ligne que la précédente, suppo- 
serait que la mobilité du défaut dépend de son état de charge (17). Ce 
pourrait dans ce cas être un accepteur qui dans l’état neutre diffuserait 
plus facilement pour s’annihiler avec d’autres défauts. + 

Les deux hypothèses proposées ci-dessus permettraient d'expliquer la 
différence de comportement entre les échantillons p et les échantil- 
lons n puisque, dans le germanium n,la guérison brusque à 180° K 
n’est pas observée. 

On est donc amené à penser que, à basse température, ce n’est pas 
le même défaut qui est responsable de la recombinaison dans le 
germanium p et dans le germanium n, soit parce qu’il n’est pas effi- 
cace pour la recombinaison dans ce type de cristal, soit parce qu’il est 
instable dès sa création. On pourrait supposer par exemple que le pro- 
cessus de guérison à basse température ferait passer des défauts isolés 
aux paires lacune-interstitiel, dont nous avons postulé, plus haut, 
l'intervention dans la recombinaison à température ordinaire. 


NET 
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Il. — Guérison au voisinage de la température ordinaire. 


Il apparaît que les défauts créés par le bombardement à 0° C ne sont 
pas stables, et se transforment en quelques heures en une configura- 
tion beaucoup plus stable. On constate par exemple, après une interrup- 
tion du bombardement, une restauration partielle de la durée de vie et 
de la conductivité qui se poursuit pendant plusieurs heures. En part- 
culier, un échantillon n, converti en p par le bombardement retourne à 
son type primitif, si le bombardement est interrompu immédiatement 
après la conversion. 

Cette transformation est accélérée par un chauflage de 15 minutes 
à 1009 C. On en voit des exemples sur les figures 5 et 11. Le pourcen- 
tage de guérison semble plus important pour la conductivité que pour 
la durée de vie. Ceci est en désaccord avec des observations de Gur- 
tis (16) et de Rappaport (23) qui ne trouvent aucun changement de 
durée de vie par un recuit à 1009 C. La contradiction n’est qu’appa- 

“rente : en effet ces auteurs utilisaient les rayonnements y d’une source 
. de cobalt ou B d’une source de strontium ; leurs temps d'irradiation 
» étaient très longs, par rapport aux nôtres, si bien que la guérison avait 
. le temps de se produire à température ordinaire pendant l’irradiation. 

Une mention particulière doit être faite des expériences représen- 
tées par la figure 15 et qui sont décrites au chapitre VI. Les défauts. 
ont été créés à basse température, la guérison se fait entre 09 C et 1000 C. 


T (ps) 
@ + Avant bombardement 


@ x Nr eZ .10"* el/cm° (Températures décroisontes) 


5 @ [el = jd — (Températures croissantes ) 


©) = 12.10" 


('a0REre 15 mn.à 100°C 


10 


recuit 
45 minutes 


M0 1 2 3 2. 5 6 PENSE 9 10 11 
* 1000 (ext) 
| T 
Fig. 11. — Cristal 5 265 L (0,27 w-cm n). 


Variation de la durée de vie avec la température ; guérison à 109 C. 
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En revenant à la température de bombardement, on constate (p. 75) 
que la restauration de la durée de vie est beaucoup plus importante que 
celle de la résistivité. Cette guérison différentielle s'accorde bien avec 
l’un des modèles proposés ci-dessus (hypothèse db, p. 59). 

L'effet du recuit de l'échantillon 5265-L (fig. 11) semble cependant 
indiquer qu'une des étapes de la guérison comporte la formation de 
défauts complexes, association de défauts ponctuels : le bombardement 
à température ordinaire n’a pas introduit de pièges très longs, visibles 
à basse température, tandis que le recuit en introduit. Ces pièges sont 
l'indice d’une perturbation plus profonde du réseau. 

Le mécanisme précis de la guérison à température ordinaire est 
‘encore mal connu. Le processus de diffusion des lacunes, et de recom- 
binaison avec les interstitiels en commençant par les plus proches voi- 
sins, rend bien compte de la guérison à une température supérieure 
à 1600 C (7) (34). Si on extrapole les valeurs obtenues par Waite (34) 
jusqu'aux températures comprises entre 0° C et 100° C on trouve que la 
contribution de la diffusion des lacunes est négligeable. Un autre phé- 
nomène doit donc intervenir dans la guérison à ces dernières tempéra- 
tures. 


IIT. — Influence de la perfection du réseau. 

La guérison à température ordinaire peut être due à la diffusion d'un 
défaut mobile autre que la lacune : ce pourrait être l’interstiliel par 
exemple. La guérison se produirait donc par annihilation sur des 
€ puits » (« sinks ») fixes : la surface ou les dislocations. Cottrel (14) a 
en effet montré que celles-ci exercent une force d’origine élastique sur 
les interstitiels, les attirant avec une énergie inversement proportion- 
nelle à la distance. L’interstitiel peut donc, par diffusion, entrer dans 
le champ élastique de la dislocation et être capturé par celle-ci ; il se 
déplacera ensuite le long de la ligne de dislocation, jusqu’à sa rencontre 
avec un cran où il s’annihilera, en provoquant le mouvement de la 
dislocation par montée (« elimb »). 

Etant donné sa complexité, ce processus ne peut être décrit par une 
réaction du premier ordre, comme on aurait pu le penser ; Cottrel et 
Bilby (15) ont montré que le nombre de défauts collectés au temps / est 
proportionnel à {/*. Cependant on peut s’attendre à ce que la guérison 
dépende de la densité des dislocations dans le cristal. En particulier, le 
taux apparent d'introduction des défauts par le rayonnement pourra 
être modifié, si on suppose ces défauts très mobiles à la température du 
bombardement, et on pourrait trouver, dans un cristal contenant une 
forte densité de dislocations, une diminution apparente de l'efficacité 
du bombardement. . 

Nous avons bombardé des cristaux dans lesquels un grand nombre 
de dislocations avait été introduit systématiquement Nous avons utilisé 
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des cristaux de germanium n déformés plastiquement. Cette déforma- 
tion a été effectuée par courbure à 600° C sous vide, entre des presses 
en germanium pur, donnant un rayon de courbure de 10 cm. À cette 
courbure correspond une densité de 3 X 106 dislocations par centimètre 
cube (14) en supposant qu’on n'obtient que des dislocations coins de 
même signe. Ce chiffre a été vérifié par observation au microscope des 
piqûres d'attaque (« etch-pits »). Un recuit prolongé à la température 
de 60o° C permet de faire disparaître les lacunes introduites par la 
déformation, ne laissant que les dislocations. 

f L'expérience consiste alors à bombarder le cristal déformé, à mesu- 
rer le nombre d'électrons libres enlevés par électron rapide incident. 

Les mesures sont sujettes à caution ; cependant on a trouvé, pour l’un 
des cristaux, une diminution très nette de l'efficacité du bombarde- 
ment, par rapport à un cristal normal de même résistivité (3,5 w-cm) : 
au lieu de 0,5 électron libre enlevé par électron rapide incident, on 
trouve un chiffre plus faible compris entre 0,15 et 0,25. L'effet est 

“cependant douteux, en raison principalement du manque d’homogé- 
méité du cristal après déformation (1. 

Il conviendrait de procéder à de nouvelles expériences, plus précises, 
portant à la fois sur l'efficacité du bombardement et sur la cinétique du 
recuit. Elles permettraient de décider si la guérison à température 

ordinaire peut être interprétée par la diffusion d’un défaut mobile ou 
par la dissociation d’un centre instable. 

On peut admettre, d’après ce résultat, que la présence de dislocations 

ne modifie pas les résultats sur la recombinaison obtenus au chapitre IV. 
En effet, nous avons vu que les nécessités expérimentales nous avaient 
conduit à utiliser des cristaux à durée de vie relativement faible conte- 
nant donc un nombre assez important de défauts ; on a mesuré, par 
-numération des piqûres d'attaque, environ 104 dislocations par centi- 
"mètre carré. Le résultat précédent indique une diminution d'efficacité du 
bombardement de l’ordre de 50 °/, pour une densité de dislocations de 
3 X 106. Si cette diminution est proportionnelle à la densité de disloca- 
tions, elle est négligeable pour les cristaux utilisés dans les expériences 
sur la recombinaison. 


VI. — Effet « électron-voltaïque ». 


\ 
: 


j Une des raisons qui a provoqué dans divers laboratoires l'étude de 
a dégradation de la durée de vie par irradiation était essentiellement 
‘pratique : il s’agissait de chercher s’il était possible de convertir effica- 
“ 


4 
4 
L 


2 # Ee AT . 
(1) Des expériences analogues ont été tentées récemment par Waite (8); 


74 4, is ‘ œ . à té sat] 1 
‘étudiant la guérison, il n’a trouvé aucune influence des dislocations, mais 
- . à. du Le . ARE ae 3 
‘une influence inattendue de la nature chimique des impuretés (arsenic ou 
‘antimoine). 
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cement en énergie électrique l'énergie rayonnée par une source radio- 
active et l’un des procédés étudiés envisageait l’utilisation d’un « effet 
électron-voltaïque » (24, 25) analogue à l'effet photovoltaïque qui per- 
met la conversion du rayonnement solaire en énergie électrique. 

Nous rappelons que l'effet photovoltaïque se manifeste, dans une. 
jonction n-p, sous l’action de la lumière, par l’obtention d'une force 
électromotrice aux bornes de la jonction maintenue en cireuit ouvert, 
ou par la circulation d’un courant extérieur si la jonction est court-cir- 
cuitée. Cet effet est lié à la création par la lumière de porteurs mino- 
ritaires et à leur diffusion. La jonction impose à son voisinage une con- 
centration constante de porteurs minoritaires ; il en résulte un courant 
de diffusion des porteurs en excès, collectés par la jonction et donnant 
lieu à un courant extérieur si le circuit est fermé (31). 

L'effet « électron-voltaïque » est analogue à l’effet photovoltaïque, 
mais les porteurs en excès sont dus à l'irradiation par des électrons 
rapides. On conçoit que l'effet électron-voltaïque soit sensible à la durée 
de vie des porteurs minoritaires, puisque son existence, comme celle de 
l'effet P. M. E., dépend de l'efficacité de la génération en volume, et du 
transport de charge par diffusion. Comme l'effet P. M. E., il peut per- 
mettre de connaître les variations relatives de la durée de vie par le 
bombardement. 


Nous avons entrepris quelques expériences pour étudier l’effect élec- 
tron-voltaïque, en liaison avec la section d’Electronique Physique du 
FL C. E. A. En collaboration avec M. Dong, nous avons irradié des jonc- 


tions n-p avec des électrons de 2 MeV, à température ordinaire et à 
basse température (32). ; 


Description des expériences. — Les irradiations ont été effectuées 
sur des jonctions obtenues par tirage ou par alliage, dans l’appareillage 
décrit précédemment. Les courants de court-cireuit et la tension en cir- 
cuit ouvert étaient enregistrés par un potentiomètre électronique 
Philips. 

Les jonctions alliées étaient constituées par une pastille de germa- 
nium n de 2 X 2 X 0,3 mm, de résistivité de l’ordre de 3 w-cm, sur 
lesquelles une goutte d’indium a été fondue. Après ce processus 
d'alliage, on peut estimer que l'épaisseur de la région n devant la jonc- 
tion est de 70 pu; l'aire de la jonction est d'environ 1 mm?. Ces éva- 
luations été confirmées par l'étude de la caractéristique de redresse- 
ment, de la capacité et des régimes transitoires de la diode ainsi formée. 
Un contact ohmique annulaire est fait sur la région de base, laissant à 
“#0 découvert la surface opposée. C’est cette surface — cercle de diamètre 
AR 1,9 mm — qui est bombardée. ‘ 

; Plusieurs diodes ont été bombardées, à température de l'air liquide 
où à 00 C ; la même diode, à chaque fois, subissait, entre deux bombar- 
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dements prolongés, un recuit à r10° CG, pendant 15 minutes, destiné à 
. guérir partiellement les défauts introduits. 

Les courbes des figures 12 à 15 représentent la variation du courant 
de court-crreuit I, et de la tension en circuit ouvert V, de deux diodes 
obtenues par alliage. La diode I a été bombardée à 2730 K, la diode IE 
à 100° K. Sur chaque figure, la courbe marquée A se rapporte au pre- 
mier bombardement, la courbe B à un deuxième bombardement après 
recuit ; les intensités du courant du faisceau différent légèrement d’un 
bombardement à l'autre (de l’ordre de 4.10-8 A/cm?) et sont indiquées 
à côté de chaque courbe. 


I. — Étude du courant de court-circuit. 


1) Interprétation théorique. — On remarque, à l'inspection des 
… courbes, que, si le comportement de I,; et de V,, semblent conformes 
… qualitativement à la théorie simple (23) pour le bombardement, ce com- 
portement est anormal à 1o09 K; [,. présente, après une décroissante 
normale, une brusque remontée pour un flux de l’ordre de 1014 el/cm?, 
un maximum très net, puis recommence à décroître. 
À Pour expliquer ces phénomènes, il faut étudier les différents para- 
mètres qui contribuent à l'effet électron-voltaîque. Notons que pour 
obtenir une génération de courant ou de tension dans une structure 


4 Ice 
Fig. 12.— Effetélectron-voltaique  {l#4* 
par bombardement à 0° C.Cou- 

rant de court-circuit I,,. 


200 


… Courbe À : Intensité du faisceau À 

D 410 * A /cm°. ee 

Courbe B : Deuxième bombarde- 
ment, après un recuit de 15 mi- 
nutes à 1100 C. Intensité du 
faisceau 4,6.107$ A/cm?. 

« En abscisses : logarithme du flux, 

| en électrons par centimètre 


carré ; 


2 
;. 

Û es : log I? pe 
A En ordonnées : log I}. x | “ > 
€ 310" 510° 10 340 Ng(e/emt) 


“ composite sous l’action d’un rayonnement ionisant (lumière, rayons X 
« ou y, électrons ou ions rapides), il n’est pas nécessaire d’avoir ‘une 
4 vraie jonction n-p, une hétérogénéité de concentration électronique 
à suffit. Une jonction p-p*+, par exemple, pourra fournir une tension 
» égale, au maximum, à la différence entre les niveaux de Fermi des 
a . Or, les défauts introduits par le bombardement dans 
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du germanium nr ou p faiblement dopé agissent comme centres de 
recombinaison et comme centres accepteurs. Donc, au cours du bom- 
bardement, le niveau de Fermi varie et il faut en tenir compte. Pour 
un bombardement prolongé, la région n se convertira au type p, la 
région p+ gardant son type. La diode sera donc du type p-p*+ et devien- 


Mtnvi 


Fig. 13. — Effet électron-vol- 
taïque par bombardement 
à o° C. Tension en circuit 
ouvert. 


so 


Courbes À et B : Même signifi- 
cation que sur la figure 12. 


Courbe À : valeurs de V,, cal- 
30- 


culées d’après la courbe A 
de la figure 12 : on a fait 
coïncider la valeur calculée 
et la valeur expérimentale 
au point M. 


(Echelles linéaire pour V 
logarithmique pour N;.) 


ce? 


0 
3102 5.0" ads a 54 5 7 
x Na (elÆm°) 


dra inapte à la rectification, mais fournira encore des effets électron- 
voltaïques. Dans ce qui suit, nous ne chercherons pas à étudier ce qui 
se passe après la conversion, bien que, au moins à 100° K, les bombar- 
dements aient été poussés jusque-là. 

D'autre part, nous ne tiendrons pas compte des propriétés de la 
région p+, dopée à l’indium : cette région, très mince, est dégénérée 
(p = 1017), la durée de vie y est très faible : ses propriétés ne varient 
pas par l’irradiation, et, d’ailleurs, ce ne sont pas elles qui déterminent 
les caractéristiques de la jonction. 


a) Efficacité de collection. — Les électrons de 2 MeV créent dans la 


base des paires électrons-trous. On supposera que la densité de créa- 


tion G est homogène sur l'épaisseur de la base (70 y) petite devant le 
parcours des électrons de 2 MeV dans le germanium (1,8 mm). 


Si l’on admet (hypothèse 1) que la jonction maintient, à son voisinage, 
une concentration constante de porteurs minoritaires, égale à la concen- 


tration à l'équilibre et (hypothèse 2) que le problème peut être traité à 


une dimension, on résout alors facilement l'équation de diffusion : 


LE, 1 Z{che — 1) + shx 
ae PAR Ur (VER 


où À est l'aire de la jonction, a l'épaisseur de la base, 


à 
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æ— a/L, L étant la longueur de diffusion, 

2 — sa/D, s est la vitesse de recombinaison en surface. 
D est la constante de diffusion, q la charge électronique. 
Deux cas limites sont intéressants : 


a) la longueur de diffusion est beaucoup plus petite que l'épaisseur 
de base : 


[— AgGL (VI-2) 
(JR PESTE 
1 + = salD 
re PresEns (Vi-2°) 
ESS == 0 :. 
I— AgGa (VI-3) 


qui signifie, qu’en l'absence de toute recombinaison, tous les porteurs 
créés dans le volume &A sous la jonction sont collectés par celle-ci. 
Dans ce cas, si z est le courant du faisceau, « le coefficient de multi- 
» plication (nombre de paires créées par centimètre de parcours des élec- 
trons de 2 MeV, égal à 3. 106) : 
AG 


c'est le courant maximum que l’on peut tirer de la jonction, dans des 
conditions données d'irradiation. En réalité, l'hypothèse 2 n’est plus 
valable, dès que la longueur de diffusion est ‘plus grande que les 


dimensions transversales de la jonction (VA). On peut estimer grossiè- 
rement que la jonction collecte les porteurs créés à une distance L, tant 
que l’on n’est limité ni par les dimensions transversales de la base, ni 
par la recombinaison en surface. Dans ce cas, Î varie comme L2 : 


I L2a.cur. 


He 

E.” Fig. 14. — Mêmes données que 

E-' pour la courbe A de la figure 12 
: mais 1/1 est porté en fonction 
3 de N, ; les échelles sont linéai- 
2 res. 

1 

e RTE 10% 240** 340 4/0 540" er 

Ne (e1/em°) 

| En résumé, quand L croît, on peut distinguer quatre régions : [ est 


d’abord proportionnel à L, puis constant (limité par 4) puis propor- 


tionnel à L2, et enfin se sature. Je "e 
D'autre part, l'hypothèse 1 est valable dans les conditions de faible 


4 injection (densité de porteurs injectés petite devant 75-Po: Fo Et Po étant 
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les densités de porteurs à l'équilibre); quand la base est très résistante, 
il est donc probable que cette hypothèse n’est plus valable (structure 
pY-i-r) et il faut alors tenir compte des champs électriques dans la base. 


b) Variation du courant de court-circuit avec le bombardement. — Dans la 
mesure où l’on peut admettre, après la discussion ci-dessus, que le eou- 
rant de court-circuit est proportionnel à la longueur de diffusion, donc 
à la racine carrée de la durée de vie, il suffit de connaître la variation 
de la durée de vie pendant le bombardement, pour interpréter les 
variations du courant de court-circuit. 

Nous avons déjà étudié, au chapitre IV la variation de la durée de 
vie, dans le cas où celle-ci est mesurée en régime transitoire. Les 
conclusions restent valables ici ; en effet, au lieu des formules de San- 
diford, on doit employer les formules de Shockley-Read, car la défimi- 
tion de ‘la durée de vie qui intervient dans l'effet électron-voltaïque est 


celle qui résulte des régimes stationnaires, qui avaient été considérés 


par Shockley et Read (28). 

Cependant, les résultats du calcul sont identiques à ceux obtenus 
précédemment : comme l'échantillon est de type n, le terme prédomi- 
nant est celui qui correspond à r,, et il est identique dans les deux 
théories. 

En nous limitant au cas du bombardement à basse température, on 
voit que la durée de vie passe par un minimum quand nr —(n,N,)/?, 
ce qui se produit pour N;—N,/2. Comme la compensation exacte a 
lieu pour N;= N;, d’après la relation (IV-2), on voit que l’on obtiendra 
un minimum pour la dose moitié de celle qui conduit à la compensa- 
tion, et donc à un maximum de la durée de vie. 


2) Comparaison avec l’expérience. — a) Bombardement à 00 C. — 


Avec un courant de bombardement de 4.108 A/cmÿ, le courant maxi- 


mum collecté par la jonction (formule VI-3) serait 17 &A, avec les don- 


nées numériques indiquées ci-dessus, et dans l'hypothèse L < A1. Or, 
on trouve au début du bombardement, 15 A, ce qui montre que l’on 
est bien dans les conditions où le rendement de collection est limité par 


la recombinaison en surface. Effectivement, on peut estimer la durée 


de vie du matériau d’origine à 100 usec, et la longueur de diffusion à 
0,6 mm, ce qui vérifie nos hypothèses. 

|; . # 1 e “ - 

On s'attend donc au départ à une variation très lente de 1/12 ce qui 


; voit effectivement sur la courbe 1/4 qui part parallèlement à l’axe 
es Np. ‘ 


Pour N;, de l’ordre de 1014 el/cm?, la recombinaison sur les défauts | 
dus au bombardement devient prédominante ; I,. est alors proportionnel 


à L, donc à +-1; et on peut écrire : 


pri tiet(4n) an O8) 


ACTION DES RAYONNEMENTS SUR LES SEMI-CONDUCTEURS gr 


D : : É M LE PES 

ans ce rer 1/1 varie donc linéairement avec N3, si l’on sup- 

pose toutofois la proportionnalité entre N; et N3. On a bien sur la 

courbe 14 une portion linéaire pour N, compris entre 2.101 et 4. 1014. 

Cependant on voit un important désaccord avec la théorie : cette droite 

_2 3 HAN UD » * 

coupe l'axe des I"? en dessous de l’origine ; nous n’avons aucune expli- 
cation de ce fait. 

Enfin, pour Ny — 6.101, l'effet présente un début de saturation. Ceci 

correspond bien à la région où la variation du niveau de Fermi com- 


2 
l'ec ; 
(pA) 
; 
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à 
| 
P 
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# 
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10 10 10 NE (et/em°) 
… Fig. 15. — Courant de court-circuit « électron-voltaïque » d’une diode bom- 


 bardée à 1000 K. La courbe À correspond à un premier bombardement 
É par un faisceau de 4.107 A/em?, la courbe B à un deuxième bombarde- 
+ ment, avec une intensité de 3,3.1078 A/cm? et après un recuit de 15 minutes 
à 1000 C. Les deux courbes normalisées à la même intensité de faisceau 
coïncident initialement, ce qui montre que la guérison est presque totale 
“ pour la durée de vie, cependant que le décalage du minimum indique une 


"3 guérison partielle de conductivité. 


“ mence à se manifester : si l'on admet qu'un électron de 2 MeV crée 


we 
* environ un centre accepteur par centimètre de parcours (différentiel), le 
al pour cette valeur de Ns est la 


nombre de porteurs restant dans le crist 
. . . . 0 e e # 
D moitié du nombre initial. Ceci correspondrait au minimum de + prévu 


ée de vie, on ne peut tirer de 


Faute de connaître les valeurs de la dur 
ace de capture 


cette courbe aucune information relative à la section effic 
ni à la position du niveau de pièges. 
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b) Bombardement à 100° K. — La durée de vie initiale à cette tempé- 
rature est inférieure à 1 p.sec, comme nous avons pu le vérifier en étu- 
diant le régime transitoire de cette diode avant bombardement. Comme 
la mobilité de réseau est alors de l’ordre de 20000, la constante 
de diffusion est égale à 180 et la longueur de diffusion inférieure à 
130 u. Nous nous trouvons donc dans des conditions où la durée de 
vieen volume est prédominante. Cela est confirmé par la faible valeur 
du rendement de collection : pour le même courant de bombar- 
dement 4.108 A/cm? que précédemment, [4 a la valeur initiale de 
9,9 HA. 

On voit sur la courbe 15 qu’au départ et jusqu'à N; = 104 pA, 1/P2 
varie linéairement avec N; comme prévu. 

Pour N, — 1014, [2 passe par un minimum et une croissance s’amorce, 
très rapide. D'après les calculs précédents, ce minimum correspond à : 


I . . Q ER 
N;—-N,, La croissance continue jusqu'à N3; — 4.10". 


On peut estimer que le cristal est compensé pour cette valeur de N;, 
et on constate qu’on a un assez bon accord avec les relations théoriques 
obtenues précédemment, reliant les positions du maximum et du mini- 
mum de durée de vie. 

Dans la remontée, I,, atteint une valeur maximum de 42 uA, ce qui 
correspond à une collection dés porteurs créés loin de la jonction, done 
à une longueur de diffusion supérieure au diamètre de la jonction et 
une durée de vie supérieure à 50 usec. 

Cette valeur est très supérieure à la valeur initiale, ce qui, d’après la 
relation VI-4, ne peut se produire que si la valeur de la durée de vie 
due aux pièges initialement présents dans le réseau est modifiée par le 
bombardement. Ceci est parfaitement possible d’après l'équation IV-r: : 
au moment du passage à l’intrinsèque, la durée de vie correspondant 
aux pièges de niveau E,; est multipliée par exp | Ex: —E; /XT où E: 
représente le niveau de Fermi intrinsèque, très voisin du milieu de la 
bande interdite. Il n’est pas exclu que la recombinaison de surface soit 
affectée de façon analogue. 

D'autre part, comme la recombinaison par les pièges présents initiale- 
ment joue de nouveau un rôle, et que le terme de durée de vie qui lui 
correspond croît par le bombardement, on aurait dû tenir compte de ce 
fait pour le calcul de la position du maximum et du minimum de +. 
Nous n'avons malheureusement aucune information sur la nature des 
pièges présents dans l’échantillon étudié, et le calcul ne paraît pas pos- 
sible. Les calculs du chapitre IV avaient indiqué un rapport 2 entre les 
valeurs de N; conduisant au maximum et au minimum de +; le chiffre 


trouvé expérimentalement est 4, et le désaccord est peut-être dû au fait 


qu’on n’a pas tenu compte, dans le calcul, des centres présents initiale- 
ment dans le cristal. 


+ 
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IT. — Étude de la tension en circuit ouvert. 


Pfann et Van Roosbroek (24) ont indiqué un circuit équivalent à 
une jonction p-n utilisée comme source de puissance. Si la caractéristi- 
que courant-tension de la jonction, en l’absence de génération externe 
est : :— f{\V), le courant I circulant dans une charge extérieure sera 


IT — f(V). (VI-5) 
La tension en circuit ouvert sera donc donnée par : 
Ie HO (VI-6) 
En général, la fonction f{(V) est de la forme : 
t—1lexp (gV/mkT) — :| (VI-7) 


utilisable aux injections modérées ; en effet, nous avons signalé ci-dessus 
que la tension en circuit ouvert ne pouvait dépasser le potentiel interne 
(« built-in ») de la jonction, c’est-à-dire la différence AV entre les niveaux 
de Fermi de part et d'autre de la jonction ; or, l’expression ci-dessus , 
ne montre pas de saturation pour | très grand. Nous pourrons cepen- 
dant l’utiliser, car on voit facilement que AV est toujours supérieur 


à - Ec; — 360 mV alors que V reste inférieur à 300 mV. 


Pour les faibles injections [Ap < n-p, ou V <(2#T/q) log (n/ni)| la 
théorie simple de Shockley (27) s’applique, donnant n = 1 et : 

ts — Ag(D/a)Pr si 1 (VI-8 a) 

13 —=Ag(D/L)pr - si a> L. (VI-8 b) 


Pour les fortes injections, c'est-à-dire quand V est très grand ou 
quand la région n est très résistante, et quand La on utiise la 


. théorie des jonctions p-1i-n ou p-i-r, qui donne m—32 et: 


WC: 


is — Ag(2D/a)pn. (VI-9) 


1) Bombardement à o° C. — D'après les résultats précédents, Ja 
formule de Shockley s'applique : en effet, L est plus petit que a et ne 
fait que décroître ; l'injection est faible : 


Apn= qGr =quiyt — 1,5. 1018,10-6—1,5.10È <n. 


On écrira d’après les équations VI-6 et VII-8 b : 


l Lee 
No 1q log ( 26 D | 


Aq x, Pn 


1 
à 
qh PIERRE BARUCH Ë 
Û 
et comme : 
[e—'AGGE (après un certain temps de bombardement). 


j > + a 
AN = (kT/g) log (1 + L/q?GPn) —(kÀT/q) log (: + V? = d (VI-10) 


Notons que cette relation peut s’écrire, quand p, varie peu (phase 


initiale du bombardement) et que TL 4; : 
ce — log [2 — log (1/Nb). 
Plus précisément : 
ee | n 1 
RE er 
KT ENS NT (VI-11) 
Na … log ( AS MER AR 


UF 


On voit donc que V décroîtra constamment, même si | après une 
décroissance initiale augmente au moment du passage à l’intrinsèque. 
La courbe A’ sur la figure 13 à été calculée en introduisant dans les » 
valeurs expérimentales de I et des valeurs de p calculées à partir de : 
Ve n —N;— N;, et en faisant coïncider la courbe expérimentale et la 
courbe calculée pour N,—1,2.1014. On voit que, malgré des hypothè- 
: ses aussi grossières, l'accord est bon. 


2) Bombardement à 1000 K.— Il n’a pas été possible de mesurer la 
dt tension au circuit ouvert pendant cette expérience, car nous ne dispo- 
sions pas à ce moment d’un millivoltmètre à très grande impédance. 
_ La résistance différentielle de la jonction en circuit ouvert est ÆT/er.. 
À Comme , courant de saturation diminue très fortement avec la tempé- 
rature, la résistance différentielle atteignit alors des valeurs de dizaines 


de mégohms, incompatibles avec les 5 000 ohms que le potentiomètre 


électronique utilisé pouvait admettre comme impédance de source. 
Vi” 1 
| Ê 
| 
ë HT. — Influence du recuit; guérison. 


Les courbes marquées B sur chaque figure représentent un deuxième 
bombardement, après un recuit de 15 minutes à 1100C. 
j Si on tient compte de la variation du courant de bombardement d’une 
expérience à l’autre, on constate que la guérison est presque totale. 
| Pour les expériences à o°C, après cette correction, les deux courbes 
50 représentant ],. sont indiscernables. Les variations de la durée de vie 
x par irradiation sont les mêmes dans les deux cas. On en conclut donc 
+ - que la majeure partie des défauts responsables de la recombinaison dis- 
, paraît par ce chauffage, et qu'il en reste une fraction faible devant ceux 
qui seront introduits par le deuxième bombardement, moins de 1/10, 
Comme il est impossible d'accéder à la durée de vie initiale, en raison 
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des limitations dues à la surface, on ne peut pas affirmer que la guéri- 
son soit totale ; cela est d’ailleurs peu probable, ainsi que nous l’avons 
vérifié dans d’autres expériences où la durée de vie était mesurée direc- 
tement. 

D'autre part, les variations de V,, semblent indiquer que d’une 
expérience à l’autre, la résistivité n’a pas varié, mais comme elle a peu 
varié au cours du premier bombardement, il n’y a pas lieu d’en tirer 
des conclusions. 

De même, les courbes relatives aux expériences à basse température 

» montrent que la guérison a été presque totale, près de go p. 100. Non 
seulement on retrouve des valeurs presque identiques de la durée de vie 
apparente (la longueur de diffusion redevient égale ou supérieure à 
l'épaisseur), mais le spécimen qui avait été converti du type nr autypep, 
est redevenu franchement x, puisque l’on retrouve dans le deuxième 

… bombardement la remontée de durée de vie correspondant au passage à 

N'intrinsèque. Cependant, il faut remarquer que cette remontée est plus 

faible et qu’elle débute pour un plus petit flux intégré : 3.10% el/cm? 

» au lieu de ro14 el/cm? (fig. 15). 

Ceci nous montre que la guérison n’était pas complète, qu’il restait 
une portion notable de défauts affectant le nombre de porteurs sans 
affecter la durée de vie. Il semble donc qu'il faille voir là une preuve de 
la nature différente de ces deux types de défauts, ou d’une structure 
complexe, différente de la paire lacune-interstitiel. 

Par exemple, on peut supposer que les défauts Frenkel créés par le 
… bombardement se transforment par migration d’un des éléments de la 
“paire — probablement l’interstitiel — et se regroupent en défauts 
plus complexes. Si ces nouveaux centres correspondent à des niveaux 
voisins de la bande de valence, il; continueraient à être actifs comme 
 accepteurs, mais perdraient une grande partie de leur efficacité comme 

\centres de recombinaison. On aurait donc une guérison presque totale 

“de la durée de vie et une guérison très partielle de la conductivité (cf. 
p. 64). 

Cette explication est compatible avec le modèle fourni par Cleland et 
“al. (12) dans lequel le recuit fait disparaître préférentiellement les 
vinterstitiels, laissant les lacunes disponibles comme accepteurs voisins de 
“la bande de valence. Or, nous avons vu que l’on peut tenir les intersti- 
\tiels comme responsables dela recombinaison, par le niveau S, ào,2 eV 
* sous la bande de conduction. 


2 
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* Conclusion. — L'étude des effets « électron-voltaïques » sur des 
 jonctions p-n indique un comportement suivant le modèle de Shockley- 
* Read pour les processus de recombinaison par les défauts dus au bom- 
bardement. Pour un bombardement prolongé, la variation du nombre 
* de porteurs, par introduction de centres accepteurs, Joue un rôle plus 


important que la création de nouveaux centres de recombinaison. 
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On confirme que les interstitiels sont responsables de la recombinai- 
son : ceci est prouvé par l'étude de la cinétique des effets étudiés et par 
celle de la guérison par recuit 

Cependant, les résultats obtenus ne sont que qualitatifs et ne permet- 
tent pas de donner de valeurs pour la position du niveau de recombi- 
naison et des sections efficaces. Le défaut de cette méthode est en effet 
qu’elle ne donne qu’une mesure des variations relatives de la durée de 
vie, et qu’elle ne fournit pas de mesure directe de la résistivité de 
l'échantillon. Cependant si on peut mettre au point une technique pour 
« étalonner » l’effet électron-voltaïque en valeurs absolues de durée de 
vie, on pourra répéter à basse température le même genre d'expériences 
que nous avons réalisées à o° C avec la méthode transitoire pour la mesure 
des sections efficaces de capture des électrons et des trous par les cen- 
tres. La méthode transitoire utilisée à o°C n’est en effet pas valable à 
— 180° C, car les phénomènes de piégeage à grande constante de temps 
pertubent la mesure de + par décroissance de la photoconductivité. Au 
contraire l'effet électron-voltaïque, comme d'ailleurs le P. M. E. n’est 
pas sensible aux charges piégées, et permet donc de mesurer des vraies 
longueurs de diffusion, avec l’avantage sur le P. M. E. que le signal est 
beaucoup plus important. D'autre part les effets électrons-voltaïques 
semblent très intéressants pour l’étude des jonctions. En particulier, la 
possibilité de faire varier le niveau de Fermi en conservant une géomé- 
trie fixée peut être précieuse. 


CONCLUSION 


Nous nous étions proposé, dans le cadre de ce travail, de déterminer - 
les caractéristiques des centres de recombinaison introduits dans le ger- 
manium par l’action d'électrons de 2 MeV. 

Les premières méthodes expérimentales essayées (effet «P. M. E. ») ne : 
se sont pas révélées pratiques. Deux techniques ont été retenues : l'effet 
« électron-voltaïque » et surtout l'étude du déclin de la conductivité 
induite par des électrons rapides ou des photons ; nous avons discuté la 
mise en œuvre et l’interprétation de ces deux méthodes. 

L'étude expérimentale des variations de la durée de vie en fonction 
de la dose d'irradiation a révélé un phénomène inattendu, mais explica- 
ple. Au lieu de décroître de façon monotone, la durée de vie présente, 
dans certains cas, une phase de croissance, après la décroissance ini- : 
tiale attendue normalement. Cet effet a été observé sur des cristaux du 
type ?, à température ordinaire comme à basse température Il est lié à 
la diminution du nombre d'électrons libres, consécutive à l'introduction 
de centres accepteurs par le bombardement. Le niveau de Fermi dans le 
cristal se déplace vers le milieu de la bande interdite. Pour cette rai- 
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son, le nombre de centres efficaces pour la recombinaison décroît, bien 
-que le nombre total des centres aille en augmentant. Le résultat est 
alors un accroissement de la durée de vie. 

L'étude des caractéristiques de centres de recombinaison a été faite 
en mesurant, en fonction de la position du niveau de Fermi, l'influence 
du bombardement sur la durée de vie. Nous avons trouvé que le centre 
recombinaison peut être défini par les données suivantes : 


3 Niveau d'énergie à 0,18 eV en dessous du bas de la bande de 
conduction. 
— Section efficace de capture des trous égale à 1,9 X 10-15 cm2. 
— Section efficace de capture des électrons égale à 0,8 X 10-16 cm2, 


La recombinaison peut donc être décrite par un mécanisme à un seul 
niveau. Ce niveau a déjà été reconnu, dans d’autres travaux, comme 
agissant sur la concentration électronique. Les valeurs des sections 
efficaces ont l’ordre de grandeur prévu pour la capture par un cen- 
“ire neutre ; ceci conduit à supposer, suivant une hypothèse de Wer- 
“theim, que le centre responsable de la recombinaison est l’un des 
éléments d’une paire de défauts, très proches l’un de l’autre et portant 
des charges opposées. Ce seraient probablement une lacune et un atome 
interstitiel en position de plus proches ou de seconds voisins. L'élément 
actif pour la recombinaison pourrait être l’atome interstitiel. 
Ce modèle ne semble cependant pas s'appliquer si le bombardement 
est fait à la température de l’air liquide ; une étude sommaire de l’effet 
d’un tel bombardement et des phénomènes de guérison entre — 180° C 
0° C suggère l'intervention à basse température d’autres centres, insta- 

bles à température ordinaire. 

- La guérison entre o° C et 100°C peut attribuée à la diffusion 
“et à l’annihilation d’un défaut très mobile. Nous avons cherché l’in- 
fluence du degré de perfection du cristal. Elle semble exister, ce qui 
“laisse alors supposer que cette annihilation se produit sur les disloca- 
tions. 

“ L'ensemble de cette discussion montre que les propriétés des centres 
introduits par irradiation dans le germanium se trouvent maintenant 
“assez bien connues: les diverses techniques donnent des résultats 
“ concordants ; la classification des centres par leurs effets est donc bien 
“établie. Cependant on ne peut encore les identifier avec certitude à des 
“types de défauts, tels que les lacunes, les interstitiels, ou des associa- 
Mions de ces défauts simples. Il semble que, pour obtenir ces indica- 
“tions, il faille recourir à des expériences précises sur les processus de 
guérison. 
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SUR L'ÉVOLUTION 
DE QUELQUES PROPRIÉTÉS PHYSIQUES 
DU CAOUTCHOUC VULCANISÉ 
DANS SA DÉGRADATION FLUIDIFIANTE l 


Par JEAN-Craupe DANJARD 


INTRODUCTION 


Le caoutchouc, polyisoprène-cis, matière hautement polymérisée, 
subit au cours du temps une dégradation ou « vieillissement » dont les 
facteurs principaux sont l’action de l’oxygène, la lumière, l’ozone, la 
chaleur, l'humidité. 

On observe généralement l'apparition d’une forme déterminée de 
vieillissement selon le facteur impliqué dans la dégradation, mais il 
n’est pas douteux que l’oxygène joue presque toujours un rôle de pre- 


» mière importance. Aussi la littérature est-elle particulièrement riche en 
- publications de toutes sortes concernant l'oxydation du caoutchouc. 


Celui-ci peut se trouver sous la forme « crue » ou « vulcanisée » et 
présenter des réactions tout à fait différentes vis-à-vis de l'oxydation 
selon l’un ou l’autre de ces états. L'ensemble de cette étude ne portera 
que sur la dégradation de l’élastomère vulcanisé. 

Il est remarquable de constater que si l’action de l'oxygène est sou- 


. vent à la base des phénomènes observés, celle-ci peut avoir des consé- 
. quences opposées, à savoir : un durcissement du polymère ou un ramol- 


; 


s 
Ê 


# 
:4 


lissement général. 

Il n’est pas rare que cette dernière transformation soit accompagnée 
d’un phénomène particulier, la «dégradation fluidifiante », qui se traduit 
par l'apparition d'une adhésivité superficielle tout à fait caractéristique. 


(4) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue Île 
5 juin 1957 devant la Commission d'examen. 
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Certains des mécanismes de la dégradation ont été étudiés mais ces 
travaux n’ont considéré surtout que les phénomènes relatifs au caout- 
chouc non vulcanisé. 

Le caoutchouc vulcanisé n'avait pas bénéficié jusqu'à ces dernières 
années de recherches fondamentales concernant les processus de sa 
dégradation. D'une manière générale, on appréciait le plus souvent la 
conséquence globale du vieillissement, en particulier du point de vue 
pertes de propriétés mécaniques, sans chercher à préciser les comporte- 
ments intimes, ou en se contentant simplement d’extrapoler les connais- 
sances acquises sur le caoutchouc cru, au polymère vulcanisé. 

Or, cette extrapolation est forcément inexacte, ou en tout cas insuf- 
fisante pour la compréhension des phénomènes, car la vulcanisation 
introduit dans les polymères des possibilités supplémentaires de dégra- 
dation. 

Si la fluidification qui se manifeste dans le caoutchouc cru a reçu 
une explication, comme nous le verrons plus loin, jusqu'ici le proces- 
sus d'apparition de la dégradation fluidifiante des vulcanisats n’a pas 
été envisagé, mis à part certains travaux entrepris dans le but de repro- 
duire expérimentalement et d'apprécier numériquement ce phénomène. 

C'est pourquoi il nous a paru intéressant d'essayer d'en dégager le 
mécanisme. Il est possible, en effet, que l'étude de cette manifestation 
bien précise de la dégradation puisse permettre d'élargir le champ des 
connaissances générales sur le comportement à l'oxydation des poly- 
mères caoutchoutiques. 

Nous avons utilisé, pour ce faire, les principes de quelques méthodes 
physiques, à savoir : le gonflement thermodynamique, le module 
d'Young, la relaxation de tension et la biréfringence d’extension. 

Avant d'aborder plus précisément notre étude, nous croyons utile 
d'indiquer en un bref résumé les notions les plus importantes concer- 
nant la vulcanisation et les phénomènes généraux de l'oxydation du 
caoutchouc. Ceci nous permettra de définir les termes parfois un peu 
particuliers correspondant à ces généralités, que nous emploierons par 


la suite, tout en résumant les résultats des travaux antérieurs effectués 
sur la dégradation fluidifiante. 


Définitions générales et travaux antérieurs. 


La vulcanisation du caoutchouc. 


La définition la plus satisfaisante de la vulcanisation paraît être la 
suivante : cette opération est une transformation du caoutchouc qui 


tend à le faire passer d’un état à prédominance plastique à un état à 
prédominance élastique. 


sont ns nt ét 
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Sous sa forme la plus simple, elle consiste à ajouter, généralement 
par malaxage, du soufre au caoutchouc « cru ». Puis, le mélange ainsi 
réalisé est chauffé durant un certain temps à une température le plus 
souvent supérieure à 1000, 

Il n’est pas question ici d’énumérer et d'étudier toutes les théories 
qui ont été proposées pour expliquer le mécanisme de la vulcanisa- 
tion (48). 

L'expérience permet de constater que le degré d'insaturation de 
l’hydrocarbure caoutchouc diminue au fur et à mesure de l'opération, 
ce qui semble indiquer qu'il y a combinaison du soufre avec 
celui-ci (41). 

Appuyée sur cette constatation fondamentale, et après de nom- 
breuses impasses, une théorie a pu être établie appelée « théorie des 
ponts » : 

On admet, d'une façon générale, que le caoutchouc naturel est cons- 
titué par de longues chaînes moléculaires filiformes, plus ou moins 

“enchevêtrées. Le motif de ces chaînes est la molécule d'isoprène C;H;, 
SO1t. : 


CH, 
| 
CH, =C — CH = CH,. 


On peut ainsi représenter une de celles-ci par le schéma suivant : 


CH, CH, 
| | 
OL C CH CH, CH, —C— CH CH, — 


La combinaison du soufre et de l’hydrocarbure a pour effet de créer 
“entre ces chaînes un certain nombre de liaisons transversales de 
“valence primaire. SR 

Ces pontages intermoléculaires permettent donc la constitution d’un 
“réseau tridimensionnel et cette rétification a pour conséquence d'orienter 
“le caoutchouc vers un état à prédominance élastique, avec modification 
des propriétés mécaniques et disparition de la solubilité dans les 
solvants. Re 
… Il est possible de prévoir de nombreuses formes de combinai- 
“sons du caoutchouc avec le soufre. Ce dernier peut même jouer 
-un simple rôle de catalyseur et déterminer ainsi une Lee: de 
“ja matière avec formation de liaisons carbone-carbone (12) ( 9) (99) 
(100). 

Nous reproduisons ci-dessous quelques-uns des schémas auxquels on 
peut ainsi aboutir : 
ou 
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CH, CH, E 
| | ; 
— C—CH— — C — CH — EE. 
= | | 
— C— CH — S | 
| : 
CH, LS NET ss 
| 
CH, CH, 
Pont monosulfure 
Polymérisation Pere disulfure 


tétrahydrothiophène ou polysulfure (Sn) 


Une des théories les plus modernes due à Farmer et basée sur la « 
réactivité du carbone &«-méthylénique (25) conduit à la représentation ! 
suivante : 


CH, | 
cn C2 cm 
: 
_tH_ CH 
CH, 


Possibilité de liaison carbone-carbone, 
monosulfure, disulfure, polysulfure. 


Il est à noter que la combinaison du soufre peut aussi donner lieu à“ 
une formation de liaisons intramoléculaires avec cyclisation. On admet” 
que ce sont les pontages transversaux qui influent sur les propriétés 
mécaniques de la matière car les liaisons intramoléculaires ne semblent « 
pas de nature à transformer les propriétés élastiques (28). "4 

La totalité du soufre introduit dans un mélange pour effectuer l’opé- 
ration ne se combine généralement pas au caoutchouc. Il subsiste le 
plus souvent au sein de la matière un certain pourcentage de soufre dit" 
« libre » par opposition au soufre « combiné » sous forme inter- ou# 
intramoléculaire. Il est d'ailleurs possible de doser ce soufre libre par“ 
différentes méthodes (11) (60) (62). 

L'une des caractéristiques les plus importantes de la vulcanisation 4 
l'existence d’un optimum des propriétés mécaniques en fonction® 
du temps de chauffage, phénomène expliqué par Flory et Dogad- 
kin (20) (29). 

Signalons enfin l'importance de certaines substances qui présentent 
une influence considérable sur le phénomène de vulcanisation. Ces! 
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corps possèdent la propriété d'accélérer la combinaison du soufre, d’où 
le nom d’accélérateurs sous lequel on les désigne. 

Ce. sont, pour la plupart, des composés organiques dont il existe 
actuellement un grand nombre et dont les groupes principaux sont les 
thiazoles, guanidines, thiurames, dithiocarbamates, xanthates. La 
quasi-totalité des vulcanisations industrielles fait appel à ces corps. 

Il a été donné des explications diverses du mécanisme de leur action 
(2) (13) (103). 

On considère, depuis ces dernières années, que ces corps ne jouent 
pas seulement un rôle d'accélération de la combinaison du soufre mais 
la dirigent réellement et sont, en quelque sorte, les véritables ordonna- 
teurs de la réaction de vulcanisation en influençant le nombre, la 
nature, la répartition des liaisons intra- et intermoléculaires qui se 
forment (21). Nous reprendrons largement ces considérations dans la 
suite de cette étude. 

Notons enfin que ces accélérateurs n’exercent une efficacité opimum 

» qu'en présence de certains corps dits « activateurs » du type oxydes 
métalliques et acides gras organiques, d'où la présence simultanée 
d'oxyde de zinc et d’acide stéarique dans un mélange destiné à la vulea- 

 nisation. 


Phénomènes généraux de l’oxydation du caoutchouc. 


Le caractère de forte insaturation de l’hydrocarbure caoutchouc lui 
“confère une haute réactivité vis-à-vis de l'oxydation et, en fait, il suffit 
- d’une très faible quantité d'oxygène pour le dégrader totalement. 
- Ilest maintenant généralement admis que le premier stade de cette 
“oxydation est la formation de peroxydes doués d'une grande instabi- 

lité. Ceux-ci évoluent en conduisant à des formes stables selon de nom- 
_ breux schémas possibles, et on peut ainsi imaginer toute une série de 
* transformations (49) aboutissant à des groupes chimiques divers, ceci 
» par isomérisation, réarrangement, scissions ou pontages, à partir de 
* mécanismes de propagation en chaîne (9) (10). 


4 


- CE br 5 . * ; 
Si l’on considère l'existence dans la matière d’un grand nombre de 
transformations, 


maillons isopréniques qui sont susceptibles de telles ic 
‘suivant les luis du hasard, on peut ainsi entrevoir la complexité du 
- phénomène de dégradation d’un haut polymère tel ee putes 
_eton conçoit que. dans le cas du polymère vulcanisé, EU 

- liaisons transversales de natures différentes et douées RAR 
. réactivité vis à-vis de l'oxygène, puisse rendre encore plus délicate la 
* compréhension du mécauisme d’autoxydation. | 

M À la lumière des considérations théoriques précédentes certains tra- 
vaux portant sur la dégradation fluidifante du caoutchouc cru et ie 
| més par Dufraisse (23) conduisent à admettre que celle ci se produit 
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sous l'influence de scissions moléculaires sur les doubles liaisons, scis- 
sions qui constituent en réalité une dépolymérisation. 

Des travaux de Blake et Bruce (7) (8) ont montré l'influence prépon- 
dérante, sur l’apparition du phénomène dans le caoutchouc cru, de la 
chaleur, de l'oxygène et de certaines substances prooxygènes, sels de 
certains métaux qui sont des catalyseurs d’oxydation du caout- 
chouc (71). 

À l'inverse de ce mécanisme, il existe une forme de dégradation du 
caoutchouc cru, la dégradation « durcissante » qui serait la consé- 
quence d’une rétification ou polymérisation de la matière (82). 

Insistons sur le fait que toutes ces hypothèses correspondent à des 
phénomènes relatifs au caoutchouc cru. Il nous a semblé malgré tout 
nécessaire de les indiquer car il est vraisemblable qu'ils restent en par- 
tie valables pour le caoutchouc vulcanisé puisque la nature macromo- 
léculaire de celui-ci reste la même. 

On peut évidemment concevoir que ces phénomènes se compliquent 
dans un vulcanisat par le fait que les pontages intermoléculaires sont 
probablement susceptibles de subir l'oxydation ou même, peut-être, une 
dégradation thermique, ce qui introduit des possibilités supplémen- 
taires pour l’attaque du polymère. D'autre part, la présence des ingré- 
dients nécessaires à la vulcanisation peut également modifier les phéno- 
mènes. | 

En conséquence, si les dégradations fluidifiante et durcissante du 
caoutchouc cru ont pu être interprétées, comme nous venons de l’indi- 
quer, par des processus relativement simples de scissions ou rétifications, 


une étude particulière est nécessaire en ce qui cuncerne le polymère 
vulcanisé. 


Travaux antérieurs. 


Les recherches antérieures sur les vulcanisats n’ont porté que sur la 
reproduction artificielle de la dégradation fluidifiante ainsi que sur un 
essai d'appréciation numérique. 

Le fait primordial constaté est l'influence prépondérante de la nature 
du système d’accélération utilisé pour la vulcanisation, certains accélé- 
rateurs semblant exalter la sensibilité du polymère vis-à-vis du phéno- 
inène (93) et ceci pour des conditions optima de température, en 
atmosphère confinée, 

Il a été également signalé que la détermination du gonflement de 
l’élastomère dans un solvant pouvait permettre de caractériser ce type 


de dégradation (47). 


On ne trouve, dans ces quelques travaux, aucune interprétation 
théorique de ces résultats. 


Le DEGRADATION FLUIDIFIANTE DU CAOUTCHOUC VULCANISÉ 87 


- tions particulières ont été aussi 


CHAPITRE PREMIER 


Application des principes du gonflement thermodynamique 
des polymères à l'étude des facteurs 
déterminant l'apparition de la dégradation fluidifiante. 


La connaissance approfondie des différents facteurs déterminant 
l'apparition de la dégradation fluidifiante devrait permettre de préciser 
le mécanisme du phénomène, et c’est pourquoi nous avons tout d’abord 
considéré qu'il était nécessaire de compléter et de généraliser les tra- 
vaux antérieurs effectués sur cette question. 

Il nous a donc paru indispensable d'effectuer une étude générale du 
système d'accélération. Nous pensons pouvoir expliquer l'influence pré- 
pondérante de ce facteur, par le fait que chaque accélérateur favorise 
la combinaison du soufre nécessaire à la vulcanisation, suivant un 
mécanisme qui lui est propre, avec formation d’un réseau déterminé. 
Si l’on admet que les liaisons pontales formées sont spécifiques du sys- 
tème d'accélération utilisé, comme celles-ci se comportent différemment 
vis-à-vis de l’attaque thermo-oxydante selon leur nature, on peut logi- 
quement supposer que la dégradation présentera une orientation dépen- 
dant du système de vulcanisation. 

Nous avons utilisé la formule de base suivante, aussi simple que 


possible : 


Gaontchoner hs su 100 parties 

Acide stéarique. . . . HE Un 
Oxydede/zme.s «1 .  « 3 je N (en poids) 
STI Ve AE GE 

Accélérateur ; I » | 


Nous avons choisi un certain nombre d’accélérateurs du type guani- 
dine, thiazole, dithiocarbamate, thiurame, xanthate. Deux vulcanisa- 
effectuées : l’une sans aucun accéléra- 


teur, l’autre sans soufre, l’accélérateur alors utilisé (disulfure de 


, 240 
tétraméthylthiurame) en contenant assez pour assurer l'opération. 


à 
x 
#1 


| : yge x . / 
» conditions de vieillissement, à savoir la températ 


Parallèlement à cette étude, nous avons examine l'influence des 
ure et la ventilation. 


Le premier de ces facteurs peut évidemment être prépondérant, en 


entraînant une amplification de la nocivité de l'oxygène (102) (ro4), 
tandis que l’absence de renouvellement d’air, empêchant l'élimination 


1 - J’oxydati si jouer un rôle 
des peroxydes nocifs formés par l'oxydation, peut aussi ] 


À important. 


v) ALP 
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Les cas de plusieurs vulcanisats contenant des sels de fer, cuivre, 
manganèse, nickel ont également été envisagés. 

Nous avons apprécié la dégradation du polymère par les méthodes 
classiques qui ont fait l’objet de spécifications rigoureuses (15), mais 
nous ne relaterons ici que l'étude du gonflement thermodynamique du 
polymère. 


Étude du gonflement dans un solvant. — Le gonflement (80) des 
hauts polymères rétifiés est un phénomène bien connu ayant fait l’objet 
d’un certain nombre detravaux dans le cas du caoutchouc. Ceux-ci ont. 
été effectués surtout par Gee (32) (33) (34) et ont permis de dégager 
une théorie générale basée sur les principes de la thermodynamique. 

Lors du gonflement, le réseau se dilate d’une manière isotrope, les 
chaînes se tendent et produisent une réaction élastique qui s'oppose à 
la pénétration des molécules de solvant. Ce mécanisme entraîne une 
diminution d’entropie du polymère qui peut être calculée en supposant 
le réseau tendu uniformément suivant trois directions respectivement 
perpendiculaires. | 

Par contre, la pénétration du liquide dans le réseau s’accompagnera 
d’une augmentation considérable de l’entropie du mélange polymère- 
solvant. En l’absence d'interactions tendant à s'opposer à la miscibilité 
polymère-solvant, cette variation d’entropie sera suffisamment élevée 
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pour entraîner la dissolution complète du système. Or, dans un poly- » 


mère rélifié, les liaisons pontales relient les chaînes entre elles et, 
en conséquence, permettent l'obtention d’un équilibre lorsque la varia- 
tion d'énergie libre de Gibbs AGm, due au mélange, sera égale à la 
variation d'énergie libre d’origine élastique AGe. 

Le calcul effectué par Flory et ses collaborateurs (30) (31) fait inter- 


venir la masse moléculaire apparente du vulcanisat M,;, correspondant « 


au nombre de motifs isopréniques compris entre deux liaisons pontales 


de valence primaire et caractérisant, en fait, le degré de rétification de « 


la matière. 
La formule obtenue, dite de Flory et Huggins, est la suivante : 
= P Vos, 11% 


M—= . 
L(x — Pr) HER (es 


avec : 


pe — densité du haut polymère, 

Vi = volume moléculaire du solvant utilisé, 

vr = fraction volumétrique du polymère dans le gel gonflé, 
u — coefficient d'interaction thermodynamique. 


Il convient, d’ailleurs, pour obtenir la valeur M,, d'effectuer une cor- 


Ro portant sur les matières dissoutes durant le gonflement dans le 
solvant. | 
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L'examen de cette formule permet de constater qu'une diminution de 


la fraction volumétrique v, du haut polymère dans le gel gonflé, c’est- 


à-dire, en fait une augmentation du gonflement, est la conséquence 


d’une augmentation de M,, c’est-à-dire du nombre de maillons isopré- 
niques entre deux pontages successifs. 

Ainsi, l'étude de la variation du gonflement d’un polymère conduit à 
évaluer la variation du nombre de motifs compris entre deux liaisons. 
transversales. Plus généralement, la détermination précise du gonfle- 
ment de la substance subissant une oxydation ou toute autre réaction 
chimique permet d'apprécier les modifications présentées par le degré 
de rétification de la matière. Celui-ci doit être sous la dépendance de 
l'intensité de la dégradation subie, le terme dégradation étant pris dans 
un sens général correspondant soit à des scissions, soit à des pontages. 
formés au cours du vieillissement à l'oxygène. 

Mais il est absolument essentiel de noter que, dans le cas des scis- 
sions, celles-ci ont la même conséquence du point de vue valeur du M; 
quelle que soit leur nature, c'est-à-dire qu’elles se produisent au hasard 
le long des chaînes ou sur les pontages intermoléculaires formés au 
cours de la vulcanisation. 

La création d’uu pont supplémentaire entre deux chaïînons diminuera 


…_ évidemment la valeur de la masse moléculaire apparente. De plus, tous 


les segments d’un réseau de ce type sont statistiquement (et non chimi- 
quement) équivalents du point de vue conséquence de leur scission. 

En conclusion, la détermination du gonflement d’un échantillon 
ayant subi une dégradation donnée permet d'apprécier les modifications. 
du réseau, soit relâchement, soit rétification, mais en aucun cas ne 
permet de préciser la position des scissions ou coupures subies (scis- 
sions au hasard le long des chaînes ou destruction des liaisons pontales). 

On conçoit, malgré tout, que cette méthode puisse s'appliquer tout 
particulièrement à notre étude. La manifestation de la dégradation 


fluidifiante d’un vulcanisat qui se traduit uormalement par l'apparition 


d’une adhésivité superficielle plus ou moins intense peut être considérée 
ainsi comme un phénomène de surface, mais il est vraisemblable que 
ce mode particulier de vieillissement correspond à une transformation 


“interne importante de l’état du réseau, qu'il serait ainsi possible de 
mettre en évidence par ce procédé sensible. 


: 


Résultats. 


étails de ais à caractère essen- 
Nous n’entrerons pas dans les détails de ces essais à € 


» tiellement systématique et qui ont fait, d’ailleurs, l’objet d A 
“ cation (16). Nous résumerons simplement les remarques principales qui 
» s'en dégagent : 


— élé ili rulcanisä est prépondérant dans 
L’accélérateur utilisé pour la vulcanisation est prép 
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l'orientation du vieillissement vers la dégradation fluidifiante. Ainsi les 
mélanges accélérés par des guanidines présentent toujours l'effet de 
fluidification alors que les thiazoles et les thiurames permettent de 
l’éviter. La structure du réseau, probablement spécifique de l’accéléra- 
teur, semble donc bien conditionner le processus de dégradation. Le 
vulcanisat ne contenant aucun accélérateur présente un phénomène 
antense de fluidification. 

— Les essais qui semblent les plus favorables pour la reproduction 
arüficielle du phénomène sont ceux effectués sans ventilation à 80°. Il 
semble que les conditions de vieillissement jouent un rôle primordial 
dans le mécanisme de fluidification, car une forte élévation de tempé- 
rature détermine l'apparition de la dégradation fluidifiante pour des 
vulcanisats contenant des accélérateurs permettant normalement de 
l'éviter. L’addition de sels métalliques particuliers peut entraîner l’appa- 
rition d’une intense fluidification. 

— Enfin, il est essentiel de noter que la manifestation de la dégra- 
dation fluidifiante est toujours accompagnée d’une forte augmentation 
du gonflement dans les solvants. Si, en début d'apparition la fluidifica- 
tion constitue un phénomène de surface, la masse entière du polymère 
vulcanisé est ensuite rapidement et complètement affectée. 

Cet accroissement du gonflement indique de façon à peu près 
certaine que ce phénomène torrespond à une destruction intensive 
du réseau sans qu'il soit toutefois possible de préciser par cette 
méthode si les scissions oxydantes et thermiques intéressent les por- 
tions de chaîne de l’hydrocarbure caoutchouc se trouvant entre les ponts, 
ou ces ponts eux-mêmes, ou les points de jonction des ponts sur les 
chaînes. 

Nous compléterons ces dernières considérations par l'évaluation du M, 
correspondant à trois mélanges accélérés respectivement par la diphé- 
nylguanidine, le mercaptobenzothiazole et le disulfure de tétraméthyl- 
thiurame et qui présentent des comportements différents vis-à-vis du 
vieillissement. Seul le premier est susceptible de subir la dégradation 
fluidifiante dans les conditions de vieillissement à Soe. 

Signalons que les résultats de ce calcul, représentés par la figure 1, 
ne sont donnés qu’à tre indicatif, car si l’on peut admettre que la 
valeur du M, est en relation directe avec le gonflement, il semble, à 
l'heure actuelle, que cette valeur n’a pas une signification absolument 
rigoureuse. De récentes études (14) (65) (66) ont montré, en effet, que 
certaines corrections étaient nécessaires pour l'interprétation exacte de 
la formule signalée précédemment : 
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Malgré cela de io idé 1 
. g fs courbes de la bg ure 1 donnent une idée des varia- 

ons u nombre de motifs Isopréniques compris entre deux ponts 
consécutifs, pour les divers mélanges considérés. 
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Fig. 1. — Variation du degré de rétification 
de vulcanisats accélérés différemment. 


—-8— Vulcanisat accéléré à la diphénylguanidine. 
——À— Vulcanisat accéléré au mercaptobenzothiazole. 
—- X — Vulcanisat accéléré au disulfure de tétraméthylthiurame. 


—— Apparition de l’adhésivité superficielle. 


Nous constatons que ce nombre paraît augmenter assez fortement 


dans le cas du vieillissement d’un vulcanisat à la diphénylguanidine et 
» d’une façon beaucoup moins importante pour le disulfure de tétra- 


méthylthiurame, alors qu’en présence de mercaptobenzothiazole cette 
valeur diminue au contraire. 

Cela illustre bien le fait qu’une dégradation particulièrement intense 
du réseau tridimensionnel semble être en relation avec l'apparition de 
la fluidification. 
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Avant d'essayer de préciser la nature des scissions responsables de 
cette dégradation, il nous a semblé utile de compléter les renseigne- 
ments tirés des mesures du gonflement par une étude plus approfondie 
de la variation du degré de rétification. 


CHAPITRE II 


Étude du module d’Young. 


Nous avons jugé intéressant d'essayer d'établir une corrélation entre 
les résultats fournis par une méthode basée sur le pénétration d’un 
solvant entre les chaînes moléculaires, et ceux obtenus à partir de 
mesures beaucoup plus directes des propriétés de la matière à l’état 
sec. Nous pensons à l’étude des courbes force/allongement, 

La théorie statistique de l’élasticité a permis d'établir une formule 
donnant la force nécessaire à l'extension d’un réseau en fonction de 
l'allongement atteint (module) et de la densité de sa rétification. Soit : 


ss (#1 


f= tension nécessaire à l'obtention de la longueur / à partir de la 
longueur initiale /,, 
— nombre de segments moléculaires par unité de volume suppor- 
tant la tension, 
K — constante de Bolizmann. 
T = température absolue. 


avec : 


L'intervalle de validité de cette équation dépend en grande partie du 
degré de vulcanisation. Un élastomère légèrement vulcanisé possède 
des segments de chaîne assez longs pour que la distribution de proba- 
bilité soit valable jusqu’à de fortes élongations. Au contraire, un poly- 
mère à degré de rétification élevé présentera des segments de chaîne 
trop courts pour que cette formule soit vérifiée aux grands allonge- 
ments, car une molécule courte atteindra plus vite qu’une portion de 
chaîne longue son maximum d'élongation. Et lorsqu'un nombre appré- 
ciable de molécules s'approche de cette longueur maximum, la tension 
externe devient beaucoup plus grande que celle prévue par cette équa- 
tion. 

Autrement dit, dans le cas d'un polymère normalement vulcanisé,. 
pour que l'étude des relations tension/allongement puisse permettre de 
ürer les indications valables quant au degré de rétification de la 
matière, 1l est absolument nécessaire de travailler à des allongements 


tam dé. inents.: 


un 


sb matin. +7 ne. jC 


étais Éd. en un.é 


cl ter 


Lod 


choisi arbitrairement dans le domaine précité (module à æ p. 100) 
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très faibles ne dépassant pas, en règle générale, 50 p. 100. Dans ce cas, 
on peut admettre, d’après la formule précédente que pour un taux 
d'élongation donné, plus la tension externe est importante, c’est-à-dire 
plus le module est élevé, plus le degré de rétification est lui-même 
important. 

Il est évidemment possible de déterminer pour les différents échan- 
tillons la tension nécessaire à l'obtention d’un allongement donné, 
; 
mais nous avons été ainsi amenés à considérer logiquement le plus inté- 
ressant de ces modules, celui qui correspond à une transformation élé- 
mentaire de la matière, à savoir le module d’Young. 

Le module d’Young d'extension est défini mathématiquement par la 
relation : 


Y= 2? | (1) 
où : 


P — charge appliquée au fil de longueur / et de section r lorsque 
celui-ci subit une élongation s. 


On trouve dans la littérature quelques publications concernant les 
mesures du module d’Young dans les polymères, soit par flexion, soit 
par compression (43) (57) (59) (84), mais il ne semble pas que ces 
recherchés aient été effectuées dans le but d'apprécier le degré de réti- 
fication de la matière. 

Dans notre cas, l'évaluation du module d’Young d’extension devrait 
pouvoir s'effectuer par une série de déterminations de l'allongement 
subi par le caoutchouc en fonction des charges différentes appliquées, 
celles-ci étant évidemment très faibles. 

D'après la formule (1), le module d'Young pourrait être également 
défini par : 

Y — 1 NC ü (2) 
avec : 


À, = section de l'éprouvette, À y 
dl— allongement obtenu lorsque l'échantillon est soumis à la 


force df, 


= longueur initiale. 


Or, “ représente la pente de la fonction force/allongement et il appa- 


raît nécessaire que cette fonction soit linéaire dans la zone des RICE 
allongements pour permettre la détermination, précise du module 
d'Young. en) SR 

Ce domaine des très faibles élongations a été très peu étudié et il 
était donc indispensable de préciser la nature de la fonction Prat 
gement dans cette zone afin de pouvoir apprécier la possibilité d'étude 
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ultérieure des modules d'Young par la détermination rigoureuse de la 
pente df/dl. 

Pour réaliser ces travaux, nécesssitant l’évaluation de très faibles 
variations de longueur, sous de faibles charges, un appareillage spécial 
s’imposait. 

Nous avons réalisé un montage, constitué par un support auquel est 
fixé verticalement une éprouvette à l’aide d’une mâchoire permettant 
un réglage soigné de la verticalité. Les poids de l’ordre du gramme 
sont suspendus à cette éprouvette par l’intermédiaire d’un étrier infé- 
rieur très léger. 

L’allongement d/ de l’éprouvette soumise à la force df est déterminé 
au cathétomètre (ainsi que la longueur /,\ par visées du déplacement de 
deux repères tracés sur le caoutchouc, ces repères étant constitués par 
des points dont les dimensions ne dépassent pas 20 

La section A, de l’éprouvette est évaluée au microscope à faible gros- 
sissement par moyenne de différents pointages effectués le long de 
celle-ci avec un oculaire micrométrique. 


Résultats. 


L'étude de la fonction force/allongement fut d’abord effectuée avec 
un mélange accéléré à la diphéñylguanidine (DPG). La courbe obtenue 
est représentée sur la figure 2. 


10 
dFf 
et lh=326 
A0 = 2,03 mm? 


Ÿ —161 kg£m2 


20,5 21 21,5 22 225 


Fig. 2.— Relation entre la force et l'allongement. 
Vulcanisat accéléré à la diphénylguanidine. 
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Nous constatons que cette fonction est bien linéaire, tout au moins 
jusqu’à un allongement de l’ordre de 4-5 p. 100. Ceci doit donc per- 
meltre la détermination précise du module d'Young. 

Le calcul de ce module, effectué par la formule (2), fournit, à la pré- 
cision du graphique près, une valeur de : 


É=,10, r kom 


. Un essai de reproductibilité a montré que cette méthode permettait 
une précision de l’ordre de Æ 0,2 kg/cm?. 

Nous avons déterminé sa valeur pour deux autres vulcanisats pré- 
sentant, comme nous l’avons vu précédemment, des comportements. 
différents vis-à-vis de la dégradation fluidifiante par rapport à la diphé- 

nylguanidine, à savoir un mélange accéléré au mercaptobenzothiazole 
et l’autre au disulfure de tétraméthylthiurame. Les valeurs correspon- 
dantes du module sont : 


Y — 12,3 kg/cm? pour le vulcanisat à base de mercaptobenzothiazole: 
(MBT), 

Y — 12,7 kg/em? pour le vulcanisat à base de disulfure de tétra- 
méthylthiurame (DTMT). 


Le but de cette étude étant l'appréciation des variations du module 
d'Young au cours de la dégradation subie, nous avons donc soumis ces. 
mêmes échantillons à un vieillissement sans ventilation à 8o° durant 
une vingtaine de jours. Les déterminations du module furent effectuées. 
tous les 5 jours. 

Les résultats obtenus sont rassemblés au tableau I. 


TABLEAU Î 


. Durée 
de 
vieillis- 


o jour 5 jours 10 jours 15 jours 20 jours 
sement 


Accélé- 


rateur 


P Y P M 12 
p.100 p- 100 p- 100 
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Interprétation. 


Nous constatons, pour un mélange n'ayant subi aucun vieillisse 
ment, que la valeur du module d'Young dépend de l'accélérateur uti- 
lisé. Celle-ci est nettement plus élevée pour un accélérateur du genre 
guanidine que pour le mercaptobenzothiazole ou le disulfure de tétra- 
méthylthiurame, ces derniers possédant des modules très voisins, celui 
du disulfure de tétraméthylthiurame étant légèrement plus faible. 

La diphénylguanidine posséderait donc la faculté de déterminer un 
degré de rétification plus élevé que le thiazole, les conditions de vulca- 
nisation restant les mêmes. 

Si maintenant nous considérons les variations de ce module au cours « 
du vieillissement, nous constatons que celles-ci sont nettement diffé- “ 
rentes dans les trois cas envisagés. - 

Le module d’Young du mélange accéléré à la diphénylguanidine 
diminue constamment jusqu'à présenter une perte de l’ordre de 50 p. 100 
et manifeste ensuite une très légère augmentation si le vieillissement 
se poursuit. Celui correspondant au mercaptobenzothiazole augmente 
faiblement au cours du temps pour amorcer ensuite une diminution. 
Enfin, le module du mélange accéléré au disulfure de tétraméthyl- 
thiurame présente une diminution constante mais beaucoup moins 
intense que celle qui correspond à la diphénylguanidine. 

Si, comme nous l'admis précédemment, la valeur de ce module est 
en relation avec le degré de rétification, nous devons alors considérer 
que la dégradation subie par ces trois mélanges a pour effet de dimi- 
nuer très nettement le degré de rétification du vulcanisat à base de 
guanidine, beaucoup moins intensément dans le cas du thiurame et, 
au contraire, d'augmenter légèrement la rétification du mélange accé- 
léré au thiazole, pendant une certaine durée de vieillissement tout au 
moins. 

Nous observons ainsi que les variations du module d'Young au cours * 
du vieillissement recoupent parfaitement les résultats obtenus par les ? 
mesures de gonflement. é 

En conclusion les méthodes d'appréciation du degré de rétification de" 
la matière à partir de la détermination du gonflement ou de l’évalua-" 
tion du module d'Young sont en excellente corrélation et permettent ! 
aussi bien l’obtention de résultats significatifs. L 

Il apparaît de façon nette que le comportement vis-à-vis du vieillisse-« 
ment d'un mélange donné dépend, pour une très large part, dé Lace 
lérateur utilisé puisque ces deux méthodes révèlent de manière indis- 
cutable l’évolution tout à fait différente du degré de rétification 
correspondant à trois accélérateurs. 

Cela montre également que le phénomène de la dégradation fluidi- 
fiante est bien en relation directe avec la plus-ou moins bonne conser- 
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vation de la rétification initiale puisque de ces trois mélanges, le seul 
qui manifeste le phénomène est celui qui subit le relâchement tridimen- 
sionnel le plus intense. 

Notons qu’évidemment l’étude du module d'Young d’un vulcanisat 
donné ne permet pas plus que l'évaluation du gonflement, l’apprécia- 
tion de la nature des liaisons atteintes, dans le cas d’une destruction 
du réseau. 

Il nous a donc semblé nécessaire de tenter d'élucider le mécanisme 
de la fluidification du point de vue de la nature des scissions produites 
{pontages où maillons isopréniques). Nous venons de voir que la nature 
de l'accélérateur oriente la structure du réseau vers des formes résistant 
plus ou moins à la dégradation et ceci, vraisemblablement par la créa- 
tion de liaisons pontales spécifiques. Or, il existe une méthode permet- 
tant d'apprécier la stabilité des liaisons d’un réseau vis-à-vis de la 
dégradation thermique ou oxydante, basée sur le principe de la relaxa- 
tion de tension. 


CHAPITRE III 


Étude de la relaxation de tension. 


Principes généraux. 


Le phénomène de relaxation du caoutchouc peut se définir de la 
manière suivante : une éprouvette maintenue à élongation constante, à 


- température donnée, manifeste une diminution de la tension initiale au 


cours du temps, diminution dont l'intensité est fonction de la nature du 
mélange et de la température à laquelle est soumis l'échantillon. À la 
limite, l’'éprouvette demeurera à l'allongement considéré sans qu'une 
tension soit nécessaire pour l’y maintenir. 


Considérations théoriques. — Si l’on veut approfondir le La 
mène de relaxation de tension au cours du temps, il est nécessaire de 


» considérer les théories concernant les structures des élastomères caout- 
. choutiques et la théorie générale de l’élasticité (27) (G1) (64) (76) (83) 


(87) (88) (89) (go) (102). 


Lorsqu'on étire une éprouvette de caoutchouc à température CL 
deux catégories de phénomènes peuvent se produire : une SMART 
des liaisons secondaires dues aux forces de Van der Waals par exemple 
et une détérioration des liaisons de valences primaires, C est-à-dire des 


liaisons chimiques. On considère, comme nous l'avons vu, que cette 
© dernière destruction s'effectue sous la forme de scissions oxydantes qui 
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ont pour conséquences des coupures, soit de doubles liaisons, soit aussi 
de pontages intermoléculaires s’il s’agit de caoutchouc vulcanisé. Dans. 
ce cas, bien qu'il soit difficile de déterminer l'emplacement des scis- 
sions, on peut logiquement considérer qu’elles s’effectueront aux points 
possédant l'énergie d’activation la plus faible. 

La destruction des forces de Van der Waals pourra être mise en 
évidence dans un domaine de températures relativement faibles, les 
scissions oxydantes ou thermiques ne se produisant alors qu’en nombre 
très restreint. Par contre, à plus haute température, à partir de 7o0 
environ, le premier phénomène étant trop rapide pour être appréciable, 
c'est la thermooxydation qui pourra être examinée. 

D'une manière générale, en application de ces considérations, on 
définit deux domaines principaux où s’exercent les phénomènes de 
relaxation (88). 

La théorie statistique concernant les relations thermodynamiques des 
Systèmes visco-élastiques permet de déduire la formule (1) que nous 
avons indiquée précédemment : 


A 1, \2 
f=ski[;—(%)]. (1) 
% l 
En toute rigueur, cette formule doit être rectifiée en considérant les 
deux catégories de liaisons physiques et chimiques définies précédem- 
ment. Elle s'écrit alors : x 
J = (S + S2)8 TT 1/15 — (lo/}?] (2) 
avec : 
S, — nombre de chaînes par unité de volume terminées aux deux 
extrémités par des liaisons primaires ; 
$? — nombre de chaînes par unité de volume terminées par au moins 
une liaison secondaire. 


Mais, aux températures supérieures à qu°, domaine de la relaxation 
que nous considérerons seul, le terme s, peut alors être négligé très 
rapidement après la mise sous tension. 

On peut poser pour le phénomène d’autoxydation : 


ds 


Re 
EE ne k's, (3) 
ou À” — constante cinétique de réaction telle que : 
RS kT LATE ë 
4 ne AF/RT | (4) 


avec : 


k— constante de Boltzmann, 
R = constante de Planck, 

AF — énergie libre d'activation par molécule, 
R— constante des gaz parfaits. 


Mt be lose à Ph)e 7 ons 
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On a par intégration de (3) et substitution dans gare 
Fa s108-KRT[E — (:)] (5) 
f= fie rt. (6) 


Nôus verrons plus loin que cette équation correspond en réalité à une 
conception simplifiée de la relaxation chimique. 


ou encore : 


Application de la relaxation à l’étude du vieillissement du 
caoutchouc. Relaxation continue et discontinue. — En considérant 
la formule (6) nous constatons que le rapport de la tension instantanée 
à la tension initiale ne fait intervenir, théoriquement, que la valeur 
de k’, constante cinétique de la réaction. Or, celle-ci ne dépend elle- 
même, d’après la formule (4), que de la température et de l'énergie 
d'activation moléculaire du haut polymère envisagé. Cette énergie libre 

d'activation peut correspondre ici, en fait, à une énergie de rupture des 
liaisons chimiques de valence primaire. On conçoit ainsi que plus cette 
énergie nécessaire à la rupture des liaisons sera faible, plus la relaxa- 
tion de tension sera importante à une température donnée. 

Il est également logique de considérer qu'un mélange sera d'autant 
plus facilement dégradé par action thermique ou oxydante que les liai- 
sons chimiques de son réseau seront moins solides. En conséquence, 
l'intensité de relaxation d’un mélange permet de prévoir son comporte- 
ment au vieillissement et ceci d'autant plus que les mesures de relaxa- 
tion sont effectuées à températures supérieures à 70° et constituent ainsi 
en elles-mêmes un essai de vieillissement à la chaleur. 

L'étude en « continu » de la relaxation (éprouvettes maintenues conti- 
nuellement à la même élongation) est intéressante en ce sens que celle 
relaxation n'est pas modifiée par la formation, toujours possible, au 
cours du vieillissement, de liaisons pontales. En effet, ces ponts sont 

créés sur des chaînes déjà relaxées ou en tout cas étendues et ainsi ne 
participent pas à la tension instantanée. L'importance de la relaxation 
ne dépend alors que du nombre de scissions produites dans la matière 
en un temps donné. ' , ; 

Il n’en est pas de même en ce qui concerne la relaxation « disconti- 

* nue ». Dans ce cas l'éprouvette est étirée périodiquement (toutes les 2 
* ou 3 heures par exemple) à allongement déterminé et relächée entre les 
“extensions une fois la mesure effectuée. En toute rigueur, il est néces- 
“saire de travailler dans les mêmes conditions de température et d’allon- 
» gement que celles des essais en « continu ». Il est alors trés Intéressant 
- de comparer les mesures de relaxation continue d’une part et disconti- 
nue d’autre part. 

En effet, Les pontages formés au cours du È ce 

> pas sur la relaxation continue sont créés dans le deuxième cas sur des 


vieillissement qui n’influent 
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chaînes au repos et, en conséquence, parlicipent à la tension à laquelle 
sont soumises périodiquement les éprouvettes. Ainsi, la comparaison 
des courbes de relaxation continue et discontinue doit permettre d’appré- 
cier la formation de ponts intermoléculaires au cours du vieillissement. 

D'autre part, il est possible, en application des formules mathémati- 
ques de la relaxation, de déduire de ces mesures l'énergie d'activation 
moyenne d'un haut polymère donné (74) (88). . 

D'une manière générale, l'étude de la relaxation d’un vulcanisat doit É 
permettre d'obtenir des précisions, quant à la nature du réseau tridi- 
mensionnel, sa tenue vis-à-vis de la chaleur et de l'oxygène, ainsi que 
son mécanisme de vieillissement. 


Appareil de mesure. Mise au point d’un relaxomètre. 


Pour effectuer ces mesures de relaxation, il était indispensable de 
disposer d’un appareil suffisamment sensible et fidèle, doté, si possible, 
d’un système d enregistrement graphique. 

Nous avons trouvé dans la littérature la description de quelques 
relaxomèlres, mais ceux-ci ne permettent pas, généralement, l’enregis- 
trement des variations de la relaxation et la détermination de la relaxa- ‘ 
üon discontinue (1) (3) (4) (20) (24) (55) (58) (68) (70) (74) (88) (91). 

Nous avons donc mis au point, en collaboration avec les services 
techniques de VI. F. C., un relaxomètre muni d’un dispositif d’enre- 
gistrement continu de la relaxation de tension. 

Cet appareil qui a fait l’objet d'une publication détaillée (17) est 
représenté sur la photographie et le schéma A-B (voir Planche hors 
texte). Il est constitué essentiellement par une balance dont les bras de “ 
fléau sont asymétriques. Un système permet d'allonger l’éprouvette (E) 
et de la maintenir à une élongation déterminée sur une colonne (C)* 
entre deux mâchoires (Ma,) et Ma,). j | 

L'ensemble éprouvette-mâchoires-colonne graduée est enfermé dans £ 
une enveloppe chauffante (EC) dont la température est réglée à 1° près “ 
grâce à un régulateur d'énergie. 

L'équilibre est réalisé, dès l’extension de l’éprouvette, à l’aide d’un * 
curseur (Cu) que l’on peut déplacer le long d’une vis sans fin (V) eten 
face des graduations du fléau. A l'extrémité de ce fléau un fil de platine : 
recourbé permet l'établissement d’un contact électrique très sensible en ‘ 
plongeant dans un godet de mercure (G). ; 

L'éprouvette ayant été étirée et l'équilibre établi, une baisse de ten-" 
sion du caoutchouc amènera le fil de platine à effleurer la surface du 
mercure. Le contact déclenché ainsi met en marche, par l’intermé-. 
diaire d’un transformateur et d’un relais(schéma B), deux moteurs (Mo,) 
et (Mo,). Le premier (Mo) en faisant tourner la vis (V) ramène le cur-v 
seur vers l'axe du fléau ce qui rétablit aussitôt l'équilibre et coupe le 


‘NUIJUOD JUAUTIIJSISQAUD E DIJQUIOXEOM ? OJOU 


Ÿ 


A ‘NUTJUO9 JUAUTIIISISOIU9 E 
= 9IJOULOXPIII NP J-V PUIIUO 
£ à V 3 
: 7 
4 
A IHIINOXV13H nd 23NDIN193713 39YLNON Le! 
© SIV724 
2 SANOUHINAS ton 2V09Y2N Y  VNZLANYUZINI 1 
e TT S1101 21 /oz1 unaivnuosçuvul 1 
(=! un31926 € 


3HLINOXVTIIU NA VYW3AH9S 4 


et C°, ÉmrEurs 


sorcerssecerrens Vadvensssmrensumsamene, 


" Annales de Physique, 1960, 


Êz. DÉGRADATION FLUIDIFIANTE DU CAOUTCHOUC VULCANISÉ Fo 


circuit en décollant le fil de platine. Le deuxième moteur (Mo,) est syn- 
“chronisé avec le premier. En suivant exactement les impulsions de 
celui-ci il permet le déplacement d'un stylet (S) sur un tambour enre- 
gistreur (T) par rotation d’une vis située à l’intérieur d’un fourreau (F). 
Un sytème de débrayage permet de ramener le stylet à zéro, entre 
chaque nouvelle détermination. 

La courbe obtenue sur le tambour muni d’une minuterie à 48 heures 
présente une infinité de très faibles paliers qui lui donnent l'allure 
d’une courbe continue. 

Nous avons également eff2ctué les essais de relaxation discontinue 
avec cet appareil. Il suffit d’allonger périodiquement l’éprouvette située 
dans l’enveloppe chauffante et de déterminer la tension obtenue en 
déplaçant à la main le curseur (Cu) sur la vis (V). Ceci présente l’avan- 


1 


tage de pouvoir travailler dans des conditions identiques à celles des 


essais Continus. 


Application de la méthode de relaxation 
à l’étude de la dégradation fluidifiante. 


Relaxation continue et discontinue de mélanges présentant des 
comportements différents vis-à-vis de la fluidification. — Cette 
étude de la dégradation fluidifiante, par la relaxation, qui a fait l’objet 
d'une publication (18\, a été abordée en considérant le cas de deux vul- 
canisats présentant des comportements différents vis-à-vis de ce phéno- 
mène, à savoir, d’une part celui accéléré à la diphénylguanidine, d'autre 
part celui contenant du mercaptobenzothiazole, 

Les relaxations continues et discontinues de ces échantillons ont été 
mesurées à 100° et 50 p. 100 d’élongation. Ces conditions ont été les 
mêmes pour la plupart de nos essais. 

Les résultats obtenus sont représentés par les courbes de la figure 3. 
Nous avons porté en abscisses le temps de chauffage de l’éprouvette et 


en ordonnées le rapport À p. 100 de la tension instantanée à la tension 
9 


“initiale. Plus ce rapport est faible, plus la relaxation est importante. 


Relaxation continue. — Nous constatons que les relaxations continues 
“de ces deux échantillons sont différentes. La relaxatlon du mélange à 
“base de diphénylguanidine est beaucoup plus rapide. Si nous définis- 
“sons la « vie moyenne » comme étant le temps nécessaire à l'obtention 
“d’une perte de tension de 50 p. 100 (70) nous constatons Le das le 
“Cas de la diphénylguanidine celle-ci est d'environ 5.30 h alors que 


‘pour le mélange accéléré au mercaptobenzothiazole elle est d'environ 
À 4 heures. Notons que la reproductibilité des essais est de l’ordre de 


p- 100. 
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50 


0 4 10 20 30 40 
HEURES DE CHAUFFAGE 
Fig. 3. — Relaxations « continues » et « discontinues » de deux vulcanisats 
présentant des comportements différents au vieillissement. 


Relaxation continue. 
-------- Relaxation discontinue. 
—--6--— Vulcanisat accéléré par la diphénylguanidine. 
—--AÀ--— Vulcanisat accéléré par le mercaptobenzothiazole. 


Ainsi les scissions moléculaires semblent être beaucoup plus nom- 
breuses, en un temps donné, dans un vulcanisat accéléré à la diphényl- 
guanidine. et les conditions de vieillissement étant rigoureusement les 
mêmes, ils semble donc que ce dernier accélérateur soit promoteur 
d’une structure de vulcanisation plus sensible à l’oxydation que celle 
formée par le mercaptobenzothiazole. 


Relaxation discontinue. — L'examen des courbes de relaxation dis- 
continue fait ressortir pour le vulcanisat accéléré à la diphénylguani- 


: ñ 4 4 = . 
dine un rapport; p. 100 plus élevé que celui correspondant aux essais 
0 


en continu. Ce résultat indique une formation de liaisons au cours du 
chauffage. Les théories sur le vieillissement du caoutchouc prévoient, 
comme nous l’avons signalé précédemment, cette création de liaisons 
pontales au cours du temps, soit par l'oxygène, soit par polymérisa- 
tion. 

Dans le cas du vulcanisat accéléré au mercaptobenzothiazole, non 
seulement les courbes « continue » et « discontinue » s'écartent, mais 
encore la tension instantanée subit une légère augmentation au cours 
de l'essai discontinu. On peut dire qu'il se produit un phénomène 
inverse de celui de la relaxation, tout au moins au début du vieillisse- 
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LE KE #4: . 
ment. L'écart observé pour j, P: 100 entre les deux sortes de relaxation 
0 


st, après 4o heures, égal à 4o pour le vulcanisat à base de diphényl- 
guanidine et atteint 71 pour celui contenant du mercaptobenzothia- 
zole. Il semble donc que la formation de liaisons transversales soit parti- 
culièrement intense dans ce dernier cas, ce qui peut faire songer à une 
évolution de la structure initiale sous l’influence, par exemple, d’une 
vulcanisation ultérieure. 

En conclusion, l'étude de la relaxation révèle des différences essen- 
üelles entre les deux vulcanisats qui présentent des compor:ements dif- 
férents vis-à-vis de la dégradation fluidifiante. À priori, les structures 
initiales de vulcanisalion semblent ne pas être les mêmes. Ensuite, il 
se produit au cours du vieillissement une évolution dépendant aussi de 
l'accélérateur. 

C’est pourquoi il nous a paru nécessaire de généraliser cette étude à 
d’autres accélérateurs, afin de préciser la relation entre l'allure de la 
dégradation et les relaxations continues et discontinues. 


Influence du système de vulcanisation sur les relaxations conti- 
nues et discontinues. Relation entre relaxation et dégradation 
fluidifiante. — Les expériences précédentes ont donc été complétées 
par l'étude de quelques-uns des systèmes de vulcanisalion envisagés 
dans la première partie de ce travail, à savoir les systèmes à base de 
disulfure de tétraméthylthiurame sans soufre, de diéthyldithiocarbamate 
de zinc, de la combinaison (0,5 p. 100 diphénylguanidine + 0,5 p. 100 
mercaptobenzothiazole) et aussi par l’examen du vuleanisat caoutchouc- 
soufre sans accélérateur. 

De cet ensemble d'essais que nous avons résumés au tableau If, nous 


> avons tiré les conclusions suivantes : 


‘ 


> 


Relaxation continue. — L'intensité de la relaxation continue présente 
une décroissance dans l’ordre : caoutchouc-soufre, diphénylguanidine, 
diéthyldithiocarbamate de zinc, combinaison mercaptobenzothiazole 
+ diphénylguanidine, mercaptobenzothiazole, disulfure de tétramé- 
thylthiurame. 

La nature de l'accélérateur utilisé a donc une influence essentielle 
ans la structure du réseau tridimensionnel. Si l'on admet, comme 

? nous l’avons signalé précédemment, que l'énergie de rupture des pon- 


* tages est en relation avec l'intensité de la relaxation continue, nous 
- devons supposer que la résistance à la dégradation oxydante devient de 


y 
\ 


. 
3 


4 
à 


plus en plus importante dans l'ordre précité parce que les pontages 


. spécifiques de l’accélérateur possèdent une énergie d'activation de plus 


en plus élevée. x 
Cette hypothèse concorde avec des travaux effectués récemment (22) 
t qui ont mis en évidence par des dosages chimiques permettant de 


Re ea 


L 
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déterminer la nature des ponts intermoléculaires que ceux-ci peuvent 
être, comme nous l’avons indiqué dans notre introduction, de différents 
types à savoir : liaisons carbone-carbone, monosulfure, see 
polysulfure. Dogadkin et Tarasova ont aussi montré que. d’une façon 
générale, il existe des différences très sensibles dans les pourcentages 
de ces différentes catégories de ponts suivant l'accélérateur. 


TagzeAu II 


Temps 
: flfo p- 100 | flfo p.100 | Différence d'apparition 
Accélérateur |Viemoyenne| près 40 h | après 40h |de f/f) p. 100 de l'adhésivité 
utilisé en heures |Q continu » |«discontinu »| continu superficielle 
et discontinu | {étuve à 8o°) 
Soufre sans ac- Après 20 h | Après 2oh Quelques 
célérateur . 3 5 55 50 heures 
Diphénylguani- ; 
dine . 5,30 mn 4 43 39 7 jours 
Diéthyldithio- " 
carbamate de 1 
AAC Lis ee 8 18 58 40 12 jours 
Diphénylguani- 
dine + mer- 
captobenzo- Pas | 
thiazole . 16 32 — 2 70 de fluidification 
Mercaptobenzo- Pas 
thiazole . 24 38 0 TE de fluidification 
Disulfure de 
tétraméthyl- Pas 
thiurame. Plus de 48 60 96 36 de fluidification 


Le 


Ainsi, le thiurame qui peut être considéré comme promoteur princi- 
palement de liaisons carbone-carbone (75), présente une très faible pro- 
portion des autres types de liaisons. Alors que le mercaptobenzothiazole 
détermine une prédominance de liaisons pontales monosulfure, la diphé- 
nylguanidine formerait d'une manière plus accentuée, des ponts du 
type di- et polysulfure et le vulcanisat caoutchouc-soufre posséderait 
un réseau contenant un pourcentage plus élevé de liaisons polysulfure. 

Ges dosages ont d'ailleurs été complétés par des expériences sur des 
échanges de soufre radioactif (46) (85) qui ont confirmé ces hypothèses. 

Il a été jusqu'ici impossible de déterminer, dans les hauts polymères, 
les énergies d'activation relatives à ces différents types de liaisons, mais 
on peut concevoir que ces énergies doivent être différentes et décrois- | 
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santes dans l’ordre carbone-carbone, monosulfure, disulfure et polysul- 
fure. Il est bien évident qu'un accélérateur donné n’est pas promoteur 
d’un seul type de ponts, mais il semble que le réseau soit constitué par 
un certain nombre de liaisons pontales constituant un ensemble com- 
plexe dont l'énergie d'activation moyenne doit dépendre de cet accélé- 
rateur. 

D'après les résultats de ces dosages chimiques effectués en fonction 
de la nature de l’accélératéur, il nous semble logique de supposer que 
l'énergie d'activation moyenne des réseaux doit être décroissante dans 
l’ordre thiurame, thiazole, guanidine, caoutchouc-soufre. Et nous cons- 
tatons que les mesures de relaxation continue permettent de retrouver 
ce classement, ce qui, par ailleurs, confirme aussi les hypothèses selon 
lesquelles cette relaxation continue serait sous la dépendance de la 

nature des liaisons pontales. 

En considérant maintenant le problème sous l'angle de la dégradation 
fluidifiante, l'examen du tableau II nous révèle que celle-ci apparaît seu- 
lement dans les mélanges contenant des accélérateurs déterminant des 
réseaux à relaxation rapide. 

Le phénomène se produit pour les mélanges caoutchouc-soufre, les 
vulcanisats accélérés par la diphénylguanidine et le diéthyldithiocarba- 
mate de zinc. La dégradation fluidifiante ne se manifeste pas en présence 
des autres accélérateurs (sauf, comme comme nous l’avons vu précé- 
demment, si les conditions de vieillissement sont trop sévères). 

11 semble donc que les réseaux tridimensionnels présentant une struc- 

ture à faible « énergie d'activation moyenné » subissent la dégradation 
fluidifiante au contraire de ceux qui possèdent vraisemblablement un 
ensemble de liaisons à forte énergie de rupture. 

Nous avons apporté une confirmation supplémentaire à cette hypo- 

- thèse en effectuant la mesure de relaxation continue d’un mélange vul- 
canisé par un peroxyde. Il est possible, en effet, d'obtenir des vulcani- 

> sats de caoutchouc, en l’absence de soufre, au moyen d'un peroxyde et 

» certains travaux ont montré que dans ce cas le réseau tridimensionnel 
doit être probablement constitué par des liaisons carbone-carbone. 

Si l’on admet la théorie exposée précédemment, la vie moyenne obte- 

- nue doit être élevée et, d’après les constatations ci-dessus, un tel 
- mélange ne devrait pas présenter le phénomène de fluidification. ses a 
été vérifié. La dégradation fluidifiante n’a pas été obtenue dans es 
conditions normales de vieillissement et la vie moyenne évaluée est supé- 
» rieure à celle d’un thiurame. L far ne 
Si nous supposons toujours que la dégradation fluidifiante est le 
- résultat d'un effondrement intense du réseau, nous devons admettre 
que, dans le cas d’un mélange ne présentant pas SR la mor 
- dification mais où elle a été provoquée par un artfice tel qu une I 
Morte élévation de température où la présence de sels de certains métaux, 
la vi laxation continue doit être également fortement 
* la vie moyenne en relax | 


PO RM PA OM 


L 


EN PC 


# 


à 


106 | JEAN-CLAUDE DANJARD 


diminuée. C’est bien ce que l’on observe si un mélange accéléré au 
mercaptobenzothiazole est soumis à un essai de relaxation effectué à 
130 puisque celui-ci présente alors une vie moyenne de l’ordre de 
2 heures au lieu de 24 heures. A cette température, ce vulcamisat pré- 
sente le phénomène de dégradation fluidifiante. Ce mélange étudié à 
1000, mais contenant un sel de fer, provoquant la dégradation fluidi- 
fiante, accuse aussi une diminution de la vie moyenne qui passe à 1,30 h. 


Relaxation discontinue. — Les différences obtenues entre les relaxations 
continues et discontinues pour les différents accélérateurs montrent une 
création de pontages, au cours du vieillissement, beaucoup plus impor- 
tante dans les cas du mercaptobenzothiazole, et combinaisons mercapto- 
benzothiazole + diphénylguanidine. 

Nous comprenons ainsi les raisons pour lesquelles le mercaptobenzo- 
thiazole est susceptible de conférer un vieillissement nettement meilleur 
que celui observé en présence de diphénylquanidine. En effet, promo- 
teur d’un réseau formé de liaisons d'énergies de rupture élevées, 1l est 
ensuite capable de créer au cours du vieillissement un ensemble de pon- 
tages de post-vulcanisation qui vient ainsi renforcer le réseau soumis à 
la dégradation oxydante. 

En outre, il est logique de supposer que ces liaisons pontales sont 
dues au soufre qui, n’ayant pas réagi pendant la vulcanisation, serait 
susceptible de se combiner ensuite pendant le vieillissement. Nous avons 
vérifié cette hypothèse en effectuant des dosages de soufre par une 
méthode classique d’iodométrie (11). 

Ainsi, il apparaît que certains accélérateurs sont susceptibles, au cours 
du vieillissement, de déterminer une formation plus ou moins impor- 
tante de liaisons pontales à base de soufre. On conçoit aisément que cette 
réticulation au cours du vieillissement ait une influence sur l'appari- 


tion de la dégradation fluidifiante dont l'existence est conditionnée par 
la résistance globale du réseau. 


Étude par la relaxation des moyens de protection 
contre la dégradation. 


Nous venons de voir que le phénomène de dégradation fluidifante 
semble être la conséquence d'un effondrement du réseau intermolé- 
culaire dà, en partie, à la destruction des liaisons pontales spécifiques 
de l'accélérateur employé. 

Il est bien évident que la protection contre la fluidification devrait 
être obtenue si l’action de l'oxygène pouvait être combattue efficace- 
ment. Contre l’action oxydante, il est possible d'utiliser un certain 
nombre d’ « antioxygènes », généralement du type amine ou phénol 
dont le mode d'action est d’ailleurs assez complexe (78) (79). 


Le 


RENTE TE OP 


DÉGRADATION FLUIDIFIANTE DU CAOUTCHOUC VULCANISÉ 107 
On doit pouvoir appliquer la méthode de relaxation à l'étude de 
l'efficacité d'un antioxygène vis-à-vis de la dégradation, puisque la 
présence de celui-ci, inhibant la nocivité de l'oxygène, doit empêcher 
les seissions et donc déterminer une augmentation de la vie moyenne. 

En examinant les variations de la vie moyenne des vulcanisats en 
fonction de la nature de l’antioxygène utilisé et en mettant à profit le 
phénomène de synergie entre phénol-amine signalé par certains 
auteurs (63), nous avons mis au point une formule donnant des résul- 
tats satisfaisants contre la fluidification. 

En outre, nous avons étudié la possibilité de protection à partir d’une 
catégorie de composés appelés « désactiveurs » et dont le type est le 
mercaptobenzimidazolate de zinc (50) (51) (52) (56). 

En utilisant la méthode de relaxation de tension, nous avons pu 
préciser leur mécanisme d'action, ce qui a fait l’objet d’une note à 
l’Académie (53) et d’une publication détaillée (54). Ce mécanisme 
entraîne, au cours du vieillissement, une importante formation de liai- 
sons pontales à base de soufre et à fortes énergies d’activation, qui 
viennent ainsi renforcer le réseau en cours de dégradation. 

Finalement, eu combinant l’action d'un couple d’antioxygène à celle 
du mercaptobenzimidazolate de zinc, nous avons pu établir une formule 
permettant d’inhiber totalement, dans la plupart des cas, la dégradation 
fluidifiante des vulcanisats (16). 


Nature des scissions produites dans un vulcanisat. 


Le problème de la détermination de la nature des scissions dans le 


caoutchouc vulcanisé a fait, depuis ces dernières années, l’objet de 
quelques recherches approfondies qui ne permettent pas encore de 
. trancher la question, étant donné leurs résultats discutables et contra- 
dictoires. 
Shankar (77), Veith (101), Berry (5) et Bevilacqua (6) considèrent 
‘que les scissions sont de nature intermoléculaire, c'est-à-dire se pro- 
duisent au niveau des pontages. En revanche, Horikx (40) ainsi 
que Tobolsky (92) admettent les scissions intramoléculaires se pro- 
duisant au hasard le long des chaînes, à l'exclusion des pontages trans- 
Versaux. QU 
Nos essais personnels nous ont montré que la dégradation fluidifiante 
est certainement, en grande partie, sous l'influence de la plus ou moins 
grande fragilité des liaisons intermoléculaires, lesquelles sont sous la 
LE VA i # A » AS 
dépendance de l'accélérateur utilisé. Ce phénomène n'appar aît, en effet, 
que dans les cas où l’ensemble des pontages formés par vulcanisation 
. présente une énergie d'activité « moyenne » faible. n se 
éori ssible de calculer cette énergie libre d'activa- 
Il est théoriquement po 8 
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tion « moyenne » pour un réseau donné, en appliquant les équations 
générales de la relaxation : 


ER te (1} 


kt 
avec : LE > e—AF/RT (2) 


le calcul effectué en considérant la vie moyenne {,n aboutit à la 
formule : 


F=RT Log —"—. (3) 
hk Log 2 
vm 

Mais il est difficile de concevoir une énergie d'activation moyenne 
d’un réseau donné, celui-ci étant constitué par de trop nombreux élé- 
ments susceptibles de réaction vis-à-vis de la dégradation oxydante et 
thermique. Les interprétations données dans ce sens (67) (70) (74) (88) 
sont, à notre avis, d’une conception fort délicate sinon erronée. 

Nos conclusions penchent en faveur d’une théorie basée sur un 
mécanisme des scissions de liaisons pontales, mais rien ne permet 
d'affirmer que les doubles liaisons, par exemple, ne participent pas 
également à la dégradation oxydante. 

Nous sommes plutôt enclin à penser que l'oxygène est susceptible 
de s'attaquer aussi bien aux pontages intermoléculaires qu'aux doubles 
liaisons le long des chaînes, en déterminant des scissions. Mais il est 
bien évident que l’action de l'oxygène est d'autant plus efficace que les 
points d'attaque sont eux-mêmes plus fragiles. Ainsi, dans un réseau 
tridimensionnel possédant des pontages à forte énergie de rupture, la 
dégradation aurait pour effet de couper les chaînes moléculaires au voi- 
sinage des doubles liaisons, ainsi qu’un certain nombre de ponts. Alors 
que si l’action oxydante s'applique à un réseau présentant des points 
très sensibles tels que liaisons pontales à faibles énergies d'activation, 
la dégradation détermine encore certainement des coupures de chaînes 
mais aussi une destruction beaucoup plus importante des ponts inter- 
moléculaires. D'où une vie moyenne nettement moins élevée en relaxa- 
tion et l'apparition de la dégradation « fluidifiante » par suite de la 
possibilité de glissements moléculaires et de retour à l’état plastique 
que ce mécanisme entraîne. { 

Tout ceci suppose que les longues chaînes constituant le « substrat » 
caoutchouc initial, présentent la même structure quelque soit l’accélé- 
rateur, les différences intervenant au cours de la vulcanisation n’inté- 
ressant que les pontages transversaux. Nous verrons plus loin qu’en 
réalité, il est possible que la structure des chaînes elles-mêmes puisse 
être influencée par la vulranisation et dépendre ainsi de la nature de 
l'accélérateur utilisé. 
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Cette étude de la relaxation de tension montre que l'application d’une 
telle méthode physique aux hauts polymères peut rendre de précieux 
services quant à l'évaluation de leur comportement vis-à-vis de la 
dégradation thermo-oxydante. 

Nous avons considéré qu'il pourrait être utile de préciser les résultats 
ainsi obtenus, en essayant d'analyser Îes différentes modifications de 
structure du réseau lors de l’apparition de la dégradation fluidifiante. 

On peut songer, notamment, à apprécier les variations dés interac- 
tions moléculaires, s’il s’en produit, au sein du polymère. On peut 
imaginer que l'effondrement du réseau, que nous avons mis en évidence, 
entraîne une transformation générale des interactions et des degrés de 
liberté moléculaire. 

Or, il nous a semblé possible d'atteindre ces interactions par une 
méthode indirecte, basée sur la biréfringence d'extension. 


CHAPITRE IV 


Étude de la biréfringence d’extension. 


Considérations théoriques. 


Le principe de nos essais repose sur les concepts de la théorie statis- 
tique des molécules à longue chaîne ainsi que sur les notions générales 
de la théorie statistique de l'élasticité. 


Segment statistique équivalent et interactions moléculaires. — 
L'étude des propriétés des chaînes moléculaires a été effectuée par dif- 
férents auteurs et principalement par Treloar (94). 

Nous ne donnerons ici qu’un bref aperçu des résultats auxquels ces 
travaux ont abouti. À 

Considérons une des structures en chaîne les plus simples, la molé- 


| ‘cule de polyéthylène (CH,)n. Nous pouvons admettre la libre rotation 


sion mathématique der, distance entre les extrémités 


Hull All ét 


de chaque segment C — CG autour de l’axe du segment voisin. Dans ces 
it I haîne présentera 
conditions, si le nombre de segments est grand, la cl | ne se 
généralement une forme « statistiquement » pelotonnée plutôt q 
configuration en zig-zags. Ce « pelotonnemenñt » sera AS 
sujet à des fluctuations continuelles par suite du caractère thermique 


désordonné des rotations. 


1 6 étermination d’une expres- 
s recherches théoriques ont amené la dé 
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ù : He Me 
proportionnelle à la racine carrée du nombre de segments ainsi qu’à læ 
longueur / de l’un de ces segments. Soit : 


Vr2= W/n. (1) 


La valeur de / utilisée dans ces calculs correspond à la longueur d’un 
élément « statistique » et il est parfois possible d'évaluer cette valeur 
en fonction des longueurs réelles des molécules constituant la chaîne 
considérée. La détermination de cette liaison « statistique équivalente » 
des chaînes a été réalisée pour quelques macromolécules classiques, soit 
à l’aide d’une méthode consistant à déterminer par le calcul et graphi- 
quement la probabilité de distribution des distances r (95) (96) (97) soit 
à partir de mesures de biréfringence d'écoulement (44). L'étude des 
propriétés de biréfringence s’est révélée féconde à ce point de vue. 

Par ailleurs, il est admis que le degré de « pelotonnement » ou 
« repliement » des longues chaînes moléculaires doit dépendre de la 
liberté de rotation des liaisons les unes par rapport aux autres. Si ces 
libertés sont restreintes par l'existence d’empêchements stériques ou 
d'interactions moléculaires importantes, on peut considérer alors que 
le degré de pelotonnement diminuera par suite de la tendance à l’étale- 
ment présentée par la longue molécule. En conséquence, la distance 
entre les extrémités de cette*chaine augmentera ainsi que la valeur 
absolue du segment statistique équivalent que nous venons de définir 
et qui est conditionné par cette distance. 

En résumé, il semble possible d'apprécier les variations des interac- 
tions moléculaires globales d’un réseau par étude des variations de 
l'élément statistique équivalent du polymère considéré. Toute augmen- 
tation de la valeur de cet élément peut être considérée comme l'indice 
d’une diminution de la liberté rotationnelle des segments moléculaires, 
conséquence probable d’une augmentation des interactions moléculaires 
en général, et vice versa. 

Nous allons exposer maintenant le principe de la détermination de ce 
segment statistique par la méthode de biréfringence d'extension. 


Segment statistique équivalent et biréfringence. — Les bases de 
la théorie optique ont été apportées par Kuhn et Grun (45) qui consi- 
dèrent les propriétés d’une longue chaîne moléculaire pelotonnée statis- 
tiquement et composée de segments optiquement anisotropes. Ainsi, la 
chaine réelle est remplacée, comme nous venons de le voir, par une 
chaîne idéalisée à segments de longueur /, orientés au hasard. Chacun 
de ces éléments est supposé anisotrope et caractérisé par les polarisa- 
bilités a et a respectivement parallèle et perpendiculaire à sa direc- 
üon (on désigne par polarisabilité le rapport du moment dipolaire 
induit à l'intensité du champ électrique composant la lumière). La dif- 
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7 , ; . * 5 
férence % — % représente l’anisotropie optique du segment stalistique 
équivalent. 
Le caicul effectué par Kuhn et Grun dans le but de relier cette aniso- 
tropie à la biréfringence d'extension aboutit à la formule suivante : 


avec : 


n; et n, — indices de réfraction moyens parallèlement et perpendi- 
culairement à la direction d'extension du polymère ; 
n = indice de réfraction moyen du polymère au repos ; 


k = constante de Boltzmann ; 
T = température absolue ; 
{— tension appliquée au polymère. 


On peut écrire cette expression sous la forme : 
R — nn, = Gé avec C— constante. 


Cette équation montre que la biréfringence d'extension à une tempé- 
rature donnée doit être proportionnelle à la tension. La pente C de la 
droite obtenue est appelée coefficient tensio-optique et dépend de 
l'indice de réfraction moyen ainsi que de l’anisotropie optique & — «, 
du segment statistique équivalent. 

Notons que cette formule ne fait pas intervenir le degré de rétifica- 
tion de la matière, l’anisotropie obtenue correspondant à une chaîne 
terminée à ses extrémités par les ponts de jonction du réseau. 

Remarquons également que cette relation est valable pour une exten- 
sion simple où le caoutchouc se comporte comme un cristal uni-axial, 


* c'est-à-dire un cristal présentant une symétrie cylindrique par rapport 


à une direction unique, l’axe optique, et qui est caractérisé par deux 
indices de réfraction pour la lumière présentant des directions du vecteur 


* électrique respectivement parallèle et perpendiculaire à cet axe optique. 


En conclusion, la détermination de la biréfringence du caoutchouc 


en fonction de l'extension permet l'évaluation d’un coefficient tensio- 


1 
L 
1 
: 


L 
Ë 


optique qui conduit lui-même à l'appréciation de l’anisotropie optique 
_de l'élément statistique équivalent de la chaîne. 

Si, par ailleurs, l’anisotropie optique de la molécule d'isoprène peut 
‘être connue, il est alors possible d'exprimer cet élément statistique 


. équivalent en nombre de maillons isoprène. Or, le caicul de cette ani- 
. sotropie a été effectué par une méthode théorique indépendante (19). 


Par conséquent, nous voyons que l'étude de la biréfringence permet 


d'atteindre la valeur absolue du segment statistique équivalent, ce qui, 
» comme nous l’avons exposé précédemment, peut nous conduire à une 


‘appréciation globale des interactions moléculaires. 


à 
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> S'il se produit, comme nous le supposous, des transformations de la 
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matière à l'échelle moléculaire lors de l’apparition du phénomène de 
dégradation fluidifiante, il doit être possible de mettre en évidence ces 
modifications par l’étude de la biréfringence d'extension en fonction de 
la durée du vieillissement. Ainsi, à une température donnée, toute 
augmentation du coefficient tensio-optique du caoutchoue, qui traduit 
une valeur plus élevée de l’anisotropie optique et, par conséquent, de 
la longueur du segment statistique équivalent, devrait s’interpréter 
comme une diminution de la liberté rotationnelle des segments molé- 
culaires et inversement. 

Il était donc nécessaire de mettre au point un appareillage permettant 
la détermination simultanée de la biréfringence et de la tension des 
échantillons. Comme par ailleurs la dégradation a pour conséquence 
d’affecter considérablement les propriétés mécaniques des mélanges, il 
était indispensable de disposer d'une méthode irès sensible d’apprécia- 
üon d’une biréfringence très peu importante correspondant à l'applica- 
tion de faibles charges. 


Détermination de la biréfringence. Appareillage. 


Il existe différents dispositifs d'étude de la biréfringence des poly- 
mères basés notamment sur les principes des compensateurs de Babinet 
et de Senarmont (72) (98). 

Nous avons préféré utiliser une méthode qui nous a semblé plus sen- 
sible, conduisant à déterminer la modification d’une vibration rectiligne 
polarisée, entraînée par la traversée de la matière biréfringente. L’tllip- 
tique alors obtenue est analysée par un système quart d’onde et ana- 
lyseur à pénombre. 

Le caoutchouc peut être assimilé à une lame cristalline dont les 
lignes neutres sont respectivement parallèles et perpendiculaires à la 
direction d'extension. Or, toute substance biréfringente recevant une 
rectiligne polarisée à 450 de ses lignes neutres la transforme en une 

elliptique dont les axes sont également à 450 de ces lignes neutres. 
_ Gette lumière elliptique peut être redressée en une rectiligne que l’on 
peut facilement repérer. En effet, il suffit d'utiliser la propriété sui- 
vante des lames quart d'onde : toute elliptique reçue par un quart 
d'onde, de telle sorte que les axes de cette elliptique soient confondus 
avec les lignes neutres de la lame, est transformée en une rectiligne | 
qui fait avec l'axe lent du quart d'onde l’angle 8 tel que : | 


3 
8 radian — * 
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avec p — différence de phase correspondant au retard optique. On a 54 
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avec À— longueur d'onde de la radiation utilisée. 
Comme à — e(n3 — 72) 
avec e — épaisseur de l’échantillon 
n, —n, = biréfringence de l'échantillon, 


il vient: 
__ B radian 
SR TEE TR 
“Où encore : 
p'a 
ER PE 
1 2 180 e 


Cette rectiligne peut alors être pointée par la méthode de l’analyseur 
à pénombre de Laurent. Celui-ci est constitué par un nicol analyseur 
dont le champ est couvert à moitié par une lame demi-onde. L'une des 
lignes neutres du demi-onde est très légèrement inclinée sur la direc- 
tion de la section principale du nicol. L’angle formé « est appelé demi- 
angle de pénombre. Le champ est ainsi divisé en deux plages séparées 
par une ligne fine, image du bord de la lame. 

Il n'est pas possible d’éteindre simultanément les deux moitiés du 
champ par rotation du nicol analyseur, mais on peut réaliser avec une 
grande précision l'égalité de brillance des deux plages, égalité pour 
laquelle la section principale de l’analyseur coïncide alors avec le plan 
bissecteur des deux vibrations transmises respectivement par les deux 
plages. Il est donc possible par cette méthode de mesurer les différents 
angles B et de déterminer en conséquence la biréfringence An avec 
une grande précision. 

La Société Saint-Gobain nous a aimablement prêté un appareil ayant 


- servi à une étude de la biréfringence du chlorure de polyvinyle plas- 


tifié (26); mais l’opacité naturelle du caoutchouc nous a im posé 


d'importantes modifications. Le montage définitif est représenté par le 
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schéma C. 


analyseur à penombre 


SR de , J 
Schéma C. — Montage pour les mesures de biréfringence d'extension. 


La source lumineuse utilisée S, est une lampe à vapeur de sodium. 


Une lentille L, permet de condenser les rayons en un point O placé au 
foyer d’une lentille L,. Le faisceau cylindrique obtenu est reçu par un 


polariseur P (prisme de Glazebrvok) orienté de telle sorte que la recti- 
8 
Annales de Physique, 1961. 
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ligne polarisée soit à 45° de la verticale qui correspond à l’une des 
lignes neutres du caoutchouc. Cette vibration rectiligne est transmise 
par l'intermédiaire d’un diaphragme D, au caoutchouc en état d’exten- 
sion. A la sortie de l’échantillon E, l’elliptique obtenue, dont les axes 
font toujours un angle de 45° par rapport à la verticale, est reçue par 
une lame quart d'onde Q, et redressée en une rectiligne faisant 
l'angle 6 par rapport à l’axe lent de la lame. Cette rectiligne est enfin 
pointée par un analyseur à pénombre constitué par la lame demi- 
onde Q, et l’analyseur A. L’opacité du caoutchouc oblige à travailler 
avec un contraste de plage important nécessitant un angle de pénombre 
assez élevé. Les lames quart d'onde et demi-onde correspondent évi- 
demment à la longueur d’onde de la raie du sodium soit À— 0,589 

Le système dynamométrique qui a été mis au point est très simple- 
ment constitué par une mâchoire inférieure fixe et une mâchoire supé- 
rieure mobile solidaire du fil sans torsion passant sur une poulie et 
permettant l'application de charges variables par l'intermédiaire d'un 
crochet. 

La mâchoire inférieure peut être fixée en des positions dépendant de 
l'allongement de l’éprouvette, de telle sorte que la zone biréfringente 
étudiée soit sensiblement toujours la même. Il est évidemment néces- 
saire de déterminer cet allongement avec précision afin de pouvoir 
apprécier l’épaisseur et la tension réelles de l’échantillon correspondant 
à une charge appliquée donnée. 

Ceci est réalisé à l’aide d’un cathétomètre dont la lunette permet la 
visée de repères tracés sur l’éprouvette, celle-ci étant fortement éclairée 
au moyen d’une source lumineuse diaphragmée dont les infra-rouges sont 
interceptés par un ballon contenant une solution de sulfate de cuivre. 

Les échantillons sont découpés à l’emporte-pièce dans des plaques de 
caoutchouc vulcanisé d'environ 5/10 de millimètre d'épaisseur. L’épais- 
seur Initiale de l’éprouvette est mesurée au microscope à faible grossis- 
sement. Les essais sont effectués à la température ambiante de 22°, 
celle-ci restant sensiblement constante. 

Par ailleurs, la formule écrite précédemment montre que l’évalua- 
tion de l’anisotropie optique de la molécule nécessite la connaissance 
de l'indice moyen, lequel est susceptible de varier au cours du vieillis- 
sement. Les déterminations de cet indice ont été effectuées par 
réflexion, à la lumière du sodium, à l’aide d’un réfractomètre d’Abbe. 
L'adhésivité naturelle du caoutchouc permet un contact prisme-échan- 
tillon suffisant. 


Étude expérimentale. 
Nous avons étudié les deux vulcanisats classiques présentant des: 


comportements différents vis-à-vis de la dégradation fluidifiante, c’est- 
à-dire contenant soit de la diphénylguanidine (DPG), soit du mercap- 


r 
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tobenzothiazole (MBT). Les formules de mélange restentles mêmes que 


celles précédemment utilisées. 


Les résultats de ces essais, effectués tout d’abord sur deux échantil- 
lons non dégradés, puis ensuite sur des éprouvettes ayant subi un vieil- 


lissement plus ou moins accentué avec apparition 


Tagzeau III 


ou non de dégrada- 


ee Anisotropie optique 
Jours terne ; de la Segment statistique 
de CESR nus liaison statistique équivalent en nombre 
vieillissement œ ne NUE équival. de maillons isoprène (1) 
Peel (y — &9) 10724 cm 
o 1,92 1,528 4,41 1,43 
3 I,92 1,628 4,41 1,43 
10 1,82 1,527 4,19 1,36 
DPG 
17 1,69 1,526 3,89 20 
21 (80°) 
= à 1,47 1,522 3:39 1,10 
3 (1000) 
o 1,05 -| 1,527 4,48 1,45 
3 1,95 1,528 4,48 1,45 
10 1,95 1,528 4,48 Her 
MBT A 
17 1,95 1,528 4,48 L,45 
21 (80°) 
-” 1,29 |1,520 2,98 GE 
3 (13°) 


() L'anisotropie optique de 1 1 
x 10-24 em® (19). On suppose que cette anisotropie ne 
ment. Ceci n’est pas tout à fait exact 
oxydation, mais ce phénomène n'intéresse proba 
faible de ces unités isopréniques. 


a molécule d'isoprène est prise égale à 200 
varie pas au cours du vieillisse- 
act étant donné la fixation de groupes polaires par 
blement qu'un nombre relativement 


7 2. A f pe s 
“tion fluidifiante, sont rassemblés au tahleau III et représentés par le 


- courbes de la figure 4. 


ee )  eitel 
Q ons ainsi que les courbes biréfring 
_ Ft : 100 près, ordre de l’erreur 


* vulcanisats non vieillis sont identiques à 2 p. 


expérimentale évaluée par des essal 
! 
12 


tension des deux 


s de reproducti bilité. 
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Le calcul du coefficient tensio-optique C donne la valeur 
1,92 X 10719 cm?/dyne, soit pour l'anisotropie optique du segment sta- 
tistique équivalent : 

one lh1, Ce SE 

Ces valeurs sont en accord avec les données générales de la littéra- 
ture concernant la biréfringence du caou/chouc naturel (72) (81) (86) 
(98). En conséquence, il semble que l’anisotropie optique de l’élément 


An x 106 £T 
4 
1500 : FA 
3|$ 
8 
+15 
2 
1.000 rat # 
500 
D 
0 1 e 3 S 6 7 8 40 
TENSION EN kg/cm2 
Fig. 4. — Variation de l’anisotropie optique au cours du vieillissement. 


Mélanges à base de DPG et MBT. 


T Vulcanisats non vieillis ; 
Vuleanisat au MBT vieilli 3, 10, 17 jours à 800. 
Vulcanisat à la DPG vieilli 3 jours à 800. 
1 Vulcanisat à la DPG vieilli 10 jours à 800. 
2 Vulcanisat à la DPG vieilli 17 jours à 80°. 
3 Vulcanisat à la DPG vieilli 21 jours à 80° + 3 jours à 1000. 
4 Vulcanisat au MBT vieilli 21 jours à 800 + 3 jours à 1200, 


statistique équivalent soit caractéristique non de la nature du mélange 
et de sa structure rétifiée mais de la constitution même des chaînes du 
polymère. 

Les essais de vieillissement ont d’abord été effectués à 80° en étuve 
non ventilée durant 17 jours. On constate alors que dans le cas de la 
diphénylguanidine l'anisotropie optique & — « subit une légère dimi- 


of 3 :4 
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nution très nettement au-delà des limites d'erreur puisque celle-ci 
atteint 12 p. 100. En présence de mercaptobenzothiazole, au contraire, 
il ne semble pas y avoir de modification des valeurs initiales de l’aniso- 
tropie. 

Nous avons alors jugé utile d’intensifier la dégradation fluidifiante du 
mélange à la diphénylguanidine en soumettant les échantillons à une 
température de 100° durant 3 jours, et aussi, de provoquer la fluidifi- 
cation du vulcanisat au mercaptobenzothiazole en faisant intervenir une 
température élevée de 1202 (durant 3 jours). 

La diminution de & — %, pour le vulcanisat à la diphénylguanidine 
s’accentue alors puisqu'elle passe à 23 p. 100 et nous constatons égale- 
ment que le mélange à base de mercaptobenzothiazole, subissant la 
fluidification, présente lui aussi une diminution assez importante de 
cette anisotropie, de l’ordre de 33 p. 100. 

En conclusion, la valeur du segment statistique équivalent, exprimée 
en nombre de maillons isoprène, passe pour un vulcanisat à base de 
diphénylguanidine de 1,43 à 1,10. Pour le mélange accéléré au mer- 
captobenzothiazole l’apparition de la dégradation fluidifiante modifie la 
valeur de ce segment de 1,45 à 0,96. 

Il apparaît nettement que la manifestation de la fluidification entraine 
une variation de l'élément statistique équivalent dans le sens d’une 
diminution. 


Interprétation. 


La diminution de la valeur du coefficient tensio-optique et par 
conséquent du segment statistique équivalent, relative à l'apparition de 
la fluidification, permet de supposer, d’après les considérations théo- 
riques exposées précédemment, que ce phénomène entraîne au 
sein de la matière une diminution globale sensible des interactions 
moléculaires. ie 

Cette conclusion peut paraître surprenante. En effet, si l’on admet 
que le coefficient tensio-optique d’un vulcanisat ne dépend pas du degré 
de rétification, la variation de ce coefficient ne devrait pas pouvoir 
s'expliquer par la diminution de la densité de rétification du mélange 
pendant la dégradation fluidifiante, aussi intense qu elle soit. 

Il est évidemment délicat de bâtir une théorie rigoureuse pour inter- 
préter la diminution des valeurs optiques du caoutchouc lors de la 
fluiditication. A notre avis, ce fait pourrait s'expliquer tout de même 
par le relâchement du réseau moléculaire. Le calcul de la birefringence 


* d'un réseau aboutit à une formule dans laquelle le degré de rétification 


se 
, 


: 
ra 


n'intervient pas explicitement ; mais il n'est pas impossible que la scis- 


bi 1 oduise une légère augmen- 
sion d'un nombre important de pontages produise une légè g 


tation de la liberté rotationnelle des chaines moléculaires ei, par consé- 
quent, une augmentation de la flexibilité des chaîres. Ainsi, le degré 


E 


*. ; 
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de rétification du polymère pourrait peut être influencer en quelque 
sorte indirectement la valeur de la biréfringence du réseau. 

Cette hypothèse concorderait d’ailleurs avec les conclusions de cer- 
tains travaux ayant porté sur l’étude du caoutchouc à partir de la 
méthode de résonance magnétique nucléaire (36) (38) (39). Ces 
recherches ont montré notamment que la vulcanisation du caoutchouc 
avait pour conséquence un élargissement assez faible mais sensible de 
la raie d'absorption, ce qui s’explique d’après les théories de la résonance 
nucléaire par une augmentation des interactions due en partie à une 
diminution de la liberté rotationnelle des segments moléculaires (36). 
Or, la dégradation fluidifiante qui produit à l'inverse un relâchement 
considérable du réseau tridimensionnel détermine en quelque sorte un 
retour partiel à l’état plastique et il devient alors concevable que ce phé- 
nomène puisse entraîner une légère diminution des interactions du 
réseau ayant comme conséquence une diminution de la valeur de l’élé- 
ment statistique équivalent. 

Quoi qu'il en soit, il est très peu vraisemblable que le fait de couper 
les seuls ponts intermoléculaires, en nombre relativement faible dans le 
réseau, puisse entraîner une variation aussi nette des interactions glo- 
bales et de l’anisotropie d’un réseau. Il nous paraît logique d'admettre 
que les destructions oxydantes se produisent aussi, comme nous l’avons 
déjà supposé, et d’une manièrè assez intense, sur les doubles liaisons 
au hasard le long des chaînes. Ceci peut amener la formation d’un 
nombre important de « bouts de chaînes » ou de groupes de chaînons 
libres qui, évidemment, ne participent plus à l’anisotropie de l’ensemble 
et pour lesquels la théorie de la biréfringence n’est plus applicable, ce 
qui a pour conséquence un désordre plus marqué des éléments molé- 
culaires du caoutchouc et une diminution des propriétés globales d’ani- 
sotropie. 

Mais, alors, si nous admettons que le phénomène de scissions des 
doubles liaisons peut se produire et qu'il est même loin d’être négli- 
geable, il reste à expliquer le fait que le réseau créé par exemple par le 
mercaptobenzothiazole, qui ne devrait normalement différer de celui 
correspondant à la diphénylguanidine que par la nature des liaisons 
intermoléculaires, ne semble pas subir, lui, une destruction importante 
par coupures le long des chaînes. 

C'est ici qu'interviendrait peut être la notion de pontages intramolé- 
culaires. Il a été montré par des dosages chimiques (35) que la nature 
de l'accélérateur influençait directement l’orientation de la combinaison 
du soufre sous forme de pontages intermoléculaires ou intramolécu- 
laires. Ainsi, pour une même quantité de soufre combiné, le mercapto- 
benzothiazole serait promoteur d’un pourcentage beaucoup plus impor- 
tant de liaisons intramoléculaires que la diphénylguanidine. Ceci peut 
être vérifié par des mesures de pertes diélectriques. En effet, il a été 
admis que c’est le soufre, sous forme intramoléculaire seulement, qui 


. que l'interprétation des propriétés 
À pouvoir donner, nous permettent 
- l'accélérateur est susceptible d'influencer 

* et sa résistance à la dégradation oxydani 


| de la dégradation fluidifiante a montré que ce phénomène, 
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intéresse en grande partie les pertes diélectriques (73) et une étude de 
la valeur de ces pertes en fonction de la nature de l'accélérateur a 
montré que celles-ci étaient nettement plus élevées pour le mercapto- 
benzothiazole que pour la diphénylguanidine (37). 

Or, on peut concevoir que l'existence d’un certain nombre de seg- 
ments moléculaires à base de soufre le long des chaînes puisse s'opposer 
en quelque sorte à l’action de l'oxygène. Ceci semble être confirmé par 
les résultats de mesures diélectriques effectuées en fonction du temps de 
vieillissement qui ont montré que les variations des pertes, en relation 
avec la quantité d'oxygène fixée sous forme polaire, étaient beaucoup 
moins importantes pour les vulcanisats au mercaptobenzothiazole que 
pour ceux à la diphénylguanidine (37). Ainsi, cet effet d'opposition 
assez important pour le mercaptobenzothiazole le serait beaucoup moins 
pour la diphénylguanidine. Signalons également que les vulcanisats au 
thiurame présentent, aussi, probablement, un nombre plus grand de 
pontages intramoléculaires que dans le cas du thiazole (37). IL est 
remarquable de constater que ce sont les deux accélérateurs donnant 
les réseaux les moins sensibles à la dégradation fluidifiante qui sont 
caractérisés par une formation de liaisons intramoléculaires en nombre 
relativement important. 

Précisons bien que ces dernières conclusions ne reposent que sur 
une hypothèse car s'il est possible que la formation de cycles tout le 
long des chaînes entraîne une sorte d'inhibition partielle de l’action 
oxydante sur celles-ci, ceci n'a jamais été vérifié de manière indis- 
cutable. 2 


CONCLUSIONS GÉNÉRALES 


L'application de quelques méthodes physiques à l’étude du processus 
caractérisé 


superficielle plus ou moins importante, 


intéresse rapidement l'ensemble de la matière le subissant. On peut 


même considérer, à la limite, la fluidification comme une sorte de 
vec, évidemment, élaboration de structures 


de celles correspondant au caoutchouc non 


tout d’abord par une adhésivité 


2 


retour à l’état plastique a 
essentiellement différentes 


-vulcanisé. . Ans > 
Il apparait que le principal facteur de la manifestation de ce type de 


dégradation est la nature du réseau initial formé par vulcanisation 
laquelle doit dépendre surtout du système utilisé pour cette opération: 


Les résultats des mesures physiques de relaxation de tension ainsi 
de biréfringence que nous avons cru 
de mieux comprendre à quel point 
la constitution du vulcanisat 
e. Non seulement un accélé- 
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rateur donné peut être promoteur d’un certain nombre de pontages 
intermoléculaires, qui lui sont spécifiques et dont les énergies d’activa- 
tion sont plus ou moins élevées, mais encore il est possible que ces 
composés puissent introduire des différences relatives aux chaînes molé- 
culaires entre ponts, en partie tout au moins à cause d’une orientation 
préférentielle des pontages sous la forme intra- ou intermoléculaire. 
Ceci pourrait avoir pour conséquence une possibilité réactionnelle plus 
ou moins grande de l'oxygène vis-à-vis de ces chaînes. Ainsi sont 
concevables les différences observées dans l’action oxydante vis-à-vis 
d’un caoutchouc non vulcanisé où d’un réseau dont la structure peut 
être très variable suivant l'accélérateur et les modalités de vulcanisa- 
tion. Par ailleurs, nous devons aussi considérer que c’est la nature de 
cet accélérateur qui conditionne l'existence et l'intensité de la forma- 
tion des pontages au cours du vieillissement, phénomène de protection 
non négligeable. Ainsi la résistance globale du réseau à la dégradation 
thermo-oxydante est bien, en grande partie, sous la dépendance de ces 
composés. 


Or, le comportement du caoutchouc vis-à-vis du vieillissement en 
général et plus particulièrement de la dégradation fluidifiante, est 
directement lié à cette résistance. L'augmentation nette du gonflement, 
la forte diminution du module d’Young indiquent un relâchement 
considérable du réseau par oXydation lorsque la fluidification se mani- 
feste. 

Il s'ensuit que l’inhibition de la fluidification peut être obtenue grâce 
à l’utilisation d’une formule à base d’une protection antioxygéne sus- 
ceptible d'empêcher l'absorption d'oxygène et d’un corps tel que le 
mercaptobenzimidazolate de zinc capable de remplacer les pontages 
intermoléculaires détruits par des liaisons transversales à énergies de 
rupture relativement élevées. 

Enfin, nous pouvons considérer que, dans tous les cas où ce phéno- 
mène a lieu, la destruction du réseau vulcanisé est si intense qu'elle ne 
peut être attribuée aux seuls ponts intermoléculaires mais qu’elle inté- 
resse également un nombre important de doubles liaisons, tout ceci 
entraînant vraisemblablement une augmentation de la flexibilité des 
chaînes moléculaires individuelles. 

Terminons ce travail en soulignant que l’étude du caoutchouc vulca- 
nisé est particulièrement délicate en ce sens que celui-ci est une matière 
se prêtant difficilement à des considérations théoriques rigoureuses par 
suite de sa très grande complexité. Il est souvent seulement possible 
de formuler des hypothèses et c'est pourquoi nous avons essayé, par 
l’utilisation de méthodes très différentes, de réunir un certain nombre 
de preuves convergeant à l'appui des nôtres. 


(Laboratoire de Recherches Fondamentales 
de l'Institut Français du Caoutchouc). 
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AUTOENTRETIEN ÉLECTROACOUSTIQUE 
DES TUYAUX SONORES 


APPLICATION A L’'ÉTUDE DU COUPLAGE 
AVEC UN TUYAU PASSIF 
DE LONGUEUR RÉGLABLE 


Par Gérard BOUSSEAU 


INTRODUCTION 


L'objet essentiel de ce travail est l'étude de l’autventretien électro- 
acoustique d’un tuyau sonore. Ce mode d'entretien diffère profondé- 
ment des modes classiques à partir de jets d’air sous pression, la source 
d'énergie étant ici de nature électrique. 

Dans le procédé classique le tuyau possède une embouchure de flûte 
ou une anche. Les embouchures de flûte et les anches sont par elles- 
mêmes des oscillateurs qui peuvent donner naissance à des sons de 
bouche et des sons d’anches et qui sont riches en harmoniques. Ces 

- oscillateurs sont couplés aux tuyaux sonores qui les surmontent. La 
source d'énergie est de l'air sous pression, le débit étant réglé par le 
système oscillateur lui-même. 

Le fonctionnement de ces tuyaux est assez complexe; leur étude a 

+ fait l'objet de nombreuses expériences Citons tout particulièrement 
celles de Bouasse [7] [8] [9], celles de Mgr Carrière [12] sur les tuyaux 
à embouchure de flûte et de L. Auger [3] sur les tuyaux à anches. 
Nous réalisons finalement l’autoentretien du tuyau en prélevant la 
pression en un point convenable au moyen d’une sonde microphonique, 
et la tension obtenue après amplification attaque un haut-parleur élec- 
- trodynamique placé devant l'ouverture du tuyau [ro]. 


Cette étude comprend trois parties principales : a 
_ Dans une première partie nous faisons une étude théorique sommaire 
- du fonctionnement des tuyaux sonores én insistant plus particulière- 
Linent sur l'étude de la viscosité dans les tuyaux cylindriques et sur le 
" processus de passage des ondes stationnaires planes dans le tuyau aux 
» ondes progressives extérieures sphériques. 

| (:) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Bor- 
* deaux pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences Physiques et soutenue 
le janvier 1961 devant la Commission d'examen, 
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Le principe général de l'entretien électroacoustique y est ensuite déve- 
loppé. Un rappel sommaire des équations du haut-parleur électrodyna- 
mique y est présenté, cette pièce constituant un des éléments principaux 
du système. 

Nous termirons par l'étude théorique de l’entretien dans différents 
cas. Cette étude nous conduit au montage final indiqué ci-dessus. Les 
tuyaux utilisés doivent être peu amortis et nous définissons et calculons 
un coefficient de surpression des tuyaux vibrant sur leur fondamental. 

Dans une deuxième partie nous donnons les raisons du choix du 

matériel et l’étude complète de celui-ci y est présentée. Les déphasa- 
ges jouant un rôle essentiel dans la condition d’entretien, tous les 
déphasages dans les divers appareils sont évalués. La sonde micropho- 
nique est réalisée afin d'introduire un déphasage faible et variant peu 
avec la fréquence et l’amplificateur est calculé et réalisé dans le même 
but. : 
Nous y trouvons également la réalisation expérimentale de l’auto- 
entretien. Des mesures d'amortissement sont possibles bien que diffici- 
les dans une salle réverbérante. L'influence des baffles, de leurs dimen- 
sions, de leur position, sur la correction de bout des tuyaux est étudiée 
systématiquement ce qui permet de chiffrer exactement la correction 
côté haut-parleur. La stabilité en amplitude dépend de la caractéristique 
non linéaire de l'étage préamplificateur. 
La troisième partie est consacrée à l’étude du couplage d’un tuyau 
_autoentretenu avec un autre tuyau passif. Pour certains réglages deux 
fréquences propres du système couplé sont entretenues s’multanément, 
la stabilité est parfaite, les battements obtenus pouvant durer plusieurs 
heures, Une étude expérimentale systématique indique les conditions 
nécessaires à l'entretien simultané de ces deux fréquences. Une explica- 
tion théorique en est donnée. 


PREMIÈRE PARTIE 


à 
! 
: 
CHAPITRE PREMIER 


Étude théorique du fonctionnement des tuyaux. 


On suppose l’amortissement nul. — Impédance d’un tuyau. — La” 
fréquence étant suffisamment basse on admet que des ondes planes et 
uniformes se progagent sans amortissement dans le tuyau comme dans . 
un milieu indéfini. | 

Considérons un tuyau de longueur L, de section S et prenons l'ori- 
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gine des æ au point de réflexion de l'onde incidente qui se propage ainsi 


dans le sens des æ négatifs (fig. 1) et soit X le déplacement élémentaire 
des particules. 


se en À et regardant-vers O nous considérerons la vitesse matérielle 
V=; dans le sens AO, c’est-à-dire suivant les x décroissants. Elle 
dérive d’un potentiel o(x, £) qui est solution de l'équation de propa- 
gation : 
, do 22 


3 Se — 5 (a) : 
» € étant la célérité des ondes pla- ons ET PEMAES TESTER, 
| FE X1eJ (wt+qx) o 
£ SUB. J(ut-qx) me 
La solution générale de (1)est = PRNE e 1 


de la forme : 


@— exp (Jof)(a cos gr 5 ; 


+ b sin gx) Fis/ 1: 
# avec : 


Le) 
ER (2) 
- a et b sont des constantes déterminées par les conditions aux limites. 
Compte tenu-du sens positif choisi pour la vitesse, on a en appelant 
Ap la surpression acoustique ou variation de pression par rapport à la 
pression atmosphérique et 9 la densité de l’air à la température 0 : 


5 — q(b cos gx — a sin gx) (3) 
M Dep e — jpo(a cos gx + b sin gx). (4) 


” L'impédance de l'onde à la distance x de l’origine sera : 


, AP 
L'émpédance acoustique du tuyau en æ est par définition : 5 ce sera 


donc l’impédance Z; par unité de surface. 
Par la suite nous utiliserons le plus souvent l'impédance de l'onde, 
il suffira donc pour obtenir l’impédance acoustique de diviser par S, et 
our obtenir l’impédance mécanique de multiplier par S. 
A l’aide de (3) (4) et (5) on obtient pour & — 0 : 


4 a 
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‘avec Z. = pc ou impédance spécitique des ondes planes pr 
Le potentiel des vitesses est de la forme : 


9 =K.exp (ju/)(Z cos gx + 2: sin ga). (7) 
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On peut ainsi calculer l’impédance de l’onde dans le tuyau à la dis- 
tance x de l’origine : 


Zo cos gt + 12, Sin gx 


; - : 8 
La = Le Z, cos gx + 724 Sin q (8) 
L’amortissement est différent de zéro. — Amortissement propor- 


tionnel à la vitesse. — Il suffit le plus souvent d'introduire une force —Rv 
et l’équation de l'hydrodynamique simplifiée dans le cas des petits mou- 
vements s'écrit : 

d- de 


L'équation de propagation devient : 


ox. ROX d2X 
5e p ot nr (to) 


La solution générale est de la forme : 


XX, exp (Bx) exp [J(o+gæ)|+X, exp (— fr) exp{j(wt—qæ)] (11) 


avec : 


Re en (12) 
et : = 

R 

Nr US (13) 


La célérité n’est plus réelle mais la variation du module est du second 
ordre et nous la négligerons. 


Les formules obtenues en tenant compte de l’amortissement se dédui- 
sent des formules générales sans amortissement en remplaçant /q par 
B + Jq. Le potentiel des vitesses est de la forme : 


p—K.exp.(Jot)(Z ch (B + jg)x + Zi sh(B + jg)x) (14) 
ce qui conduit à l'expression : 


g, ge eh (Bd F2 sh (BE jai 


As ; 19 
Ze ch (8 + jg)æ + Zo sh (B + jg)æ QE 
avec : 
DSL O » 
LE pr: (re) 
L’amortissement est dû à la viscosité, Cas des tuyaux cylindriques. — Soit 


un tuyau cylindrique de rayon a. Considérons un anneau cylindrique 
de longueur dx compris entre les rayons r et r + dr (or <a). Les 
forces de viscosité sont proportionnelles à la surface latérale du cylin- 


" TE. dre : d+ : 
dre considéré et au gradient de vitesse =; normal à cette surface. Le 
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coefficient de proportionnalité est le coefficient de viscosité 1. Le gra- 
_dient n’est pas uniforme sur la section car la vitesse qui est nulle dt la 
paroi (r == a) est maximum au centre (= 0) 
On écrit que la résultante des forces de pression et des forces de vis- 
cosité équilibre la force d'inertie du milieu fluide. 
On obtient : 


; NRC en 0e do 
= Zune #2 (à = 


ce qui donne [24] en supposant le mouvement sinusoïdal et dans le cas 


particulier où ka > 10 avec 4? — — Fe , en introduisant la vitesse 
moyenne v dans la section : 
d- E — ; 
— 52 (AP)={Je0 + R(1 + j)lv (18) 
avec : 
R=—= ee : (19) 


On voit donc que la viscosité conduit : 


1° À ajouter un terme supplémentaire à l’inertie pw qui devient 


V'zupo : É : À À RER ee 
po + EE , Soit en introduisant le coefficient de viscosité cinémati- 


1 2 
que VS too — po + NE) 
Il y a donc une augmentation apparente de la densité de l'air, ce qui 


contribuera à diminuer la célérité dans le rapport VE . Elle devient : 


c=c(1—214/?) : (20) 


20 À introduire un coefficient d'amortissement qui vaut d’après (12) : 


; R 
VA 
} - B HAE CS (2x) 


f 


Remarque. — Les valeurs expérimentales de p’ sont supérieures à 
celles données par (21). La différence est réduite si on tient compte des 
pertes par conduction thermique dues aux parois et étudiées par Kirch- 
“hoff en 1868. Sur la paroi, la vitesse est nulle et la température 
constante. Une étude plus récente de Lord Rayleigh [31] conduit à 
remplacer dans les équations précédentes le coefficient de viscosité v 


par un nouveau coefficient v’ tel que : 
F#] 


lv va 0 


: Q De 4x 
“où K est le coefficient de conductibilité thermique de l’air, C la chaleur 


æ 


spécifique de l'air à pression constante et ==: . 


$, 
“2 Annales de Physique, 1961. 
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Pour l'air à 209 : = — 1,29 ce qui donne pour v’ la valeur 0,29 em?s 1 


®] 


Ke 


au lieu de v—0,15. Dans les formules précédentes, on remplacera y 
par v’ et up par v'p?. 


Impédance à l'extrémité ouverte d’un tuyau. — Tuyau débouchant 
dans un baffle infini. Résultats de Lord Rayleigh. — En supposant que 
l'extrémité du tuyau soit placée dans un baffle infini et que l’on puisse 
en première approximation assimiler l’ouverture du tuyau à un piston 
plat de rayon a, l’air mis en mouvement produit sur le piston une charge 
acoustique correspondant à une certaine impédance mécanique SZ, cal- 
culée par Lord Rayleigh [31]. 

On obtient la relation liant les impédances d'onde : 


es J(2qa), 7 Kal2qa) ; es 
ETAT EE ne) ke JZe za = Ze(R(x) x JX1(2)) (23) 
avec : L'=—=— 2qa 


J,(x) est la fonction de Bessel de première espèce d'ordre 1 ; K,(x) est 
une fonction introduite par L. Rayleigh que l’on peut rattacher à une 
fonction de Bessel. 

Pour les grandes valeurs de x, c’est-à-dire aux fréquences élevées et 


à 5 : : Ta 
pour un piston donné, on a à partir de x = 12, soit À + : 
5 3 


R(&)=1 2! et X{{x) ee. 


Lo = Le + 14e 


a (24) 
pour À< ce 


Pour que les ondes soient planes et uniformes dans un tube cylindri- 
que, il faut en outre que A > 3,41 a [31]. - | 

Cette dernière condition est facilement satisfaite, surtout lorsque le | 
tuyau vibre sur son fondamental. On a en effet pour un tuyau ouvert 
aux deux bouts À æ 2L. Ë 


\ . 
Pour les faibles valeurs de æ, c’est-à-dire aux fréquences basses, on : 
a pour æ Trou À 4ra et en ne conservant que le premier terme du 4 
développement en série : | 
tes 24 CR | 
UE ee RS PER (25) | 
, 5] 
NU CA (£ As ) LOL . 
n)=% FT ANR bee ( 
LP AIO 
et 2 Le 2 + JZer 


(27) 


pour À > 4xa. 


Donc en utilisant des {uyaux suffisamment longs pour que cette der 
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. nière condition soit remplie, on voit que le terme réel correspondant à 
_ l'énergie rayonnée est très petit et que le terme imaginaire de Z, est 
facile à calculer. Il correspond à une augmentation fictive L, de la lon- 
gueur du tuyau ou correction de bout. 
En effet pour x = L si Z,—o, l'équation (8) s'écrit : 


Zr = JL tg gl. , 
Mais si : 
TARDE 8qa £- 
0 = JZc 37 — J2e9V 0 


* (8) s’écrira : 
7 —_ 7 luwt+itgql 
Zi = Le 1 — gl, tg qgL 


gl est petit et gl, = tg gLo, donc : 
Z1= JL t8 q(L + Lo). (28) 


L 


Rayonnement en ondes sphériques. — Le terme réel précédent est le 
même que celui calculé en supposant que le rayonnement se fait en 
ondes sphériques. 

Le potentiel des vitesses pour une onde sphérique divergente est de 
la forme : 


e—< exp (j{ot— gr). 


: On a également : 


do 2 I 
DES — (jq te Le 

2 Pre 
Ap=p 5 = Jjeop. : à 
L'impédance spécifique de l’onde : 

PSS ADLE. PO QT tajar 

.. EN à see ss 1 + gr? 

TE, 


ce qui donne pour une demi-sphère de rayon a s'appuyant sur la sortie 
du tuyau et avec a € À, un terme réel correspondant à une résistance 


- acoustique : 


id 1e ga 
L 274 1 rat L2 
: L . : 
identique à la résistance déduite de (27) pour le tuyau de section ta”: # 
On a en effet : | 


FLN 
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infini. Cette correction est d’ailleurs trop forte, l'expérience donnant 
0,82 a. Lord Rayleigh retrouve cette valeur en ne supposant plus la 
vitesse constante (piston plat) dans le plan de l'ouverture. 

En effet, au voisinage de l’arête saillante constituée par le bord de 
l’ouverture, la vitesse croît très vite. 

Selon que l’on se donne telle ou telle loi de distribution des vitesses à 
l'ouverture, on aboutit à une formule qui se rapproche davantage des 
valeurs expérimentales | 30]. 

Mais cette valeur est relative à un baffle infini. Or « prior: L, comme 
le terme réel doivent dépendre de la façon dont le tuyau débouche dans 
l'atmosphère. On peut concevoir tous les intermédiaires entre l’ouver- 
ture complètement libre et l'ouverture se faisant dans un baffle infini. 

Lorsque le tuyau ne présente pas de baffle à son extrémité, on a, aux 
fréquences basses, un effet de diffraction très piononcé sur les bords ; 
l'expérience donne une valeur de correction de bout comprise entre 
0,6 aet 0,66 a[4]!11|[25], les résultats dépendant surtout du procédé 
de mesure et d’excitation du tuyau. 

La grande difficulté du problème réside dans le passage des ondes 
stationnaires planes dans le tuyau aux ondes progressives sphériques à 
une certaine distance à l'extérieur. On a un problème dans l’espace qui 
ressemble au problème de correction de bout d’un condensateur | 17}. 


Processus de fonctionnement. — On peut chercher à se rendre 
compte du processus de fonctionnement en supposant simplement que 
les ondes extérieures sont sphériques avec pour centre le centre de la 
section terminale du tuyau et que le volume hémisphérique ainsi défini 
est à surpression uniforme. 

En tenant compte des impédances intérieure du tuyau et extérieure 
se rapportant à la demi-sphère, M. Mercier | 26] a montré que le tuyau 
se comporte comme tous les oscillateurs, c’est-à-dire qu'une certaine 
quantité d'énergie oscille entre la forme dynamique et la forme élasti- 
que, mais cette oscillation d'énergie se fait entre l'extérieur et l’inté- 
rieur du tuyau. Au voisinage de la résonance, le tuyau se comporte 
comme une capacité emmagasinant l'énergie élastique restituée ensuite 
au tampon d'air d'épaisseur L, qui joue par son inertie. Quant à l'éner- 
gie fournie par la source elle se retrouve intégralement dans l'énergie 
rayonnée. 

On retrouve évidemment pour l’impédance extérieure les mêmes 
valeurs théoriques qu’au paragraphe précédent, c’est-à-dire L, trop 
petit et un terme réel trop grand, l'angle de rayonnement Oran 
compris entre 2x et 4x. 

Mais en général toutes les théories donnent un terme en q°?a? et un 
terme en ga. On pourra donc prendre Z, de la forme : 


xqa? ÿ 
Pa LATE + JL). (29) 
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Importance de la correction de bout. — La théorie élémentaire 
donne pour le fondamental d’un tuyau de longueur L ouvert aux deux 


C 
bouts : N — - En tenant compte de L, on a : 


€ 


à abs) 


Soit un abaissement relatif de fréquence : AN/N — 2L,/L. 


(30) 


Application. : L — ivo cm, 2a — 10 cm, L, —.0,6a. et 
AN/N — 6 p. 100. 

Il faut remarquer que. si la fréquence croit, pour les partiels du 
tuyau par exemple, la correction L, finit par diminuer. La formule (27) 
n'est plus longtemps applicable et on lui substitue la formule (24) ; 
l'adaptation d’impédance se fait beaucoup mieux à la sortie du tuyau 
et les partiels sont mieux rayonnés. On aurait autrement des ondes 
stationnaires à l'extérieur, ce qui est invraisemblable. 


Influence de la température, du degré hygrométrique de l’air et 
de la viscosité sur la célérité du son. — La valeur admise [19] pour 
la célérité du son dans l’air sec, sans CO,, à o°, est : 


À 


Co = 331,49 + 0,05 m s71 (31) 
ce qui donne à la température 8 : 
C—93.4149 000; 0 cm s 1 (32) 


On a sensiblement Ac—3 m st pour AO — 50, soit une variation 
relative de fréquence de 1 p. 100 environ. 
Une variation de température de 1/4 de degré donne AN — 0,1 Hz, 
ce qui sera d’ailleurs la précision limite de nos mesures. 
Dans l'air humide, la célérité du son croît. En tenant compte des 
- variations de densité et de chaleur spécifique, la variation relative due 
. à la présence de vapeur d’eau, de pression Apr. est sensiblement 


cpme 6 le 1 tmosphérique 
0,16 pp étant la pressiun atmosphérique. 


Ce qui donne pour de l’air presque saturé à 20° (APx,o — 19 moe 
une augmentation de célérité de 3 p. 1 000 environ, soit de Mims 
Cependant dans les tuyaux de petit diamètre, l'expérience montre 
que l’on doit en outre tenir compte de la viscosité qui diminue la célé- 
…rité. D’après (20) avec w — 1 000 et y— 0,29, 


HAE TOR 
on a : ACC 5e 
» soit pour : a—5cem Ac/c—2,3p. 1 000 
3 a—2cm Ac/c—5p. 1000. 
; Donc l'augmentation de célérité due à l'humidité est en partie com- 


D . DAT. _ L 
» pensée par la diminution due à la viscosité. En ne tenant compte que 


À. 6 1 rreur théoriquement 
- de l'influence de la température on commet une € q 


* inférieure à 1 p. 100. 


Pr :: 
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CHAPITRE II 


Principes généraux de l’entretien électrique 
et électro-acoustique. 


Oscillateur quasi linéaire. Condition limite d’entretien. Fré- 
quence entretenue. — Si on applique à un amplificateur linéaire de 


A 
x AGE 


gain en tension À une réaction k, le gain devient : A" — 


dépendent en général de la fréquence. 

Considérons la fonction r — ÆA. Si elle possède des racines à partie 
réelle positive qui seront des pôles pour A’, les solutions seront des 
expouentielles croissant en fonction du temps. Le système est instable. 
Le diagramme de ÆA dans le plan complexe entoure le point (1,0). 

Si la partie réelle de ces racines est nulle et si leur ordre de multi- 
plicité est un, on dit que l’on est à la condition limite d'entretien. 

Supposons | ÆA | > 1 et des racines de la forme 6 + Jw, le système 
est alors le siège d'une oscillation pseudo-sinusoïdale d'amplitude 


croissante. Le signal ne peut croître indéfiniment, les caractéristiques : 


non linéaires des tubes de l’amplificateur venant limiter l'amplitude 
des oscillations. 

Pour de faibles amplitudes de la tension V autour du point de fonc- 
tionnement de la caractéristique on peut considérer le système comme 
quasi linéaire bien que l'amplitude soit limitée. Cette limitation pro- 
duit une diminution de A et l'amplitude V atteint une valeur telle 
que o— 0. On est ramené à la condition limite d’entretien définie plus 
haut. On dit que l’on est en régime d'oscéllations entretenues. 

Ce régime est défini par la condition ÆA — 1, kA étant fonction dew 
et de V. Ceci donne deux conditions : 


| kA | — 1 (1) 
LkA — O. (2) 
Lorsque seul | ÆA | est fonction de V, l'équation | 4A — 0 fournit la 


valeur de la fréquence entretenue indépendamment de la tension. 


Stabilité de l’amplitude et de la fréquence. — Une étude de 


Job |20] montre que la stabilité de l’oscillateur dépend essentiellement | 


des caractéristiques de la limitation d'amplitude. 

Celle-ci n’agit le plus souvent que sur | ÆA | et la stabilité de la fré- 
quence sera d'autant plus grande que la rotation de phase de ÆA sera 
plus rapide autour du point de fonctionnement. 


On utilise pour cela un réseau sélectif dans la boucle de réaction ! 


Es 
Land, Ê 
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qui, bien que la caractéristique du limiteur soit non linéaire, éliminera 


les harmoniques de la fréquence d’oscillation et la tension de réaction 


sera sinusoidale. 


Oscillateur fortement non linéaire. — L'étude en a été faite par 
Van Der Pol [36] qui introduit une résistance non linéaire de la forme 
r—a(1 — bx?) dans l'équation simplifiée de l’oscillateur mécanique : 

2. x 
me — (1 — ba?) SE O0! (3) 

Pour de faibles valeurs de x et a = 0, la résistance est négative, 
l'amplitude des oscillations croît. Pour bx?> 1, la résistance devient 
positive et les oscillations sont limitées. L'énergie fournie lorsque la 
résistance est négative est dissipée par la résistance positive et un état 
d'équilibre est atteint, la résistance éfant nulle en moyenne au cours 
d’une période. 

La résolution de (3) se fait graphiquement par la méthode des iso- 
clines et on montre que selon les valeurs de a, l'on passe progressive- 
ment des oscillations sinusoïdales aux oscillations de relaxation. 

Une étude plus récente de Sideriades [33] a montré que les méthodes 
topologiques peuvent être d’un grand secours pour la résolution gra- 
phique des équations différentielles non linéaires et le cas de ia triode 
y est notamment étudié. 

L’équation générale de l’oscillateur est de la forme : 


me + F(x,R)+sr=0. (4) 


d $ ; : PANES 
En posant = , on se ramène à une équation différentielle du pre- 


- mier ordre : 


+. 
7 
1 


# 
r 
n 


m.v. & + F(x, v) + st — 0. (b) 

Dans le plan des (x, v) ou plan de phase, l'état du système sera 
représenté à chaque instant par un point figuratif. Ce point décrira 
une courbe fermée ou cycle limite [1] [29] [34] si le système est le 
siège d’une oscillation périodique en régime permanent. Pour les sys- 
tèmes non linéaires, non conservatifs, ces cycles limites sont stables ou 
instables. Les trajectoires dans le plan de phase tendent vers le cycle 
limite stable et fuient le cycle limite instable. Un cycle limite est semi- 
stable lorsque les trajectoires l’approchent de l'extérieur et le quittent 


vers l’intérieur ou inversement. 


Oscillateur à tuyau sonore. — Le tuyau sonore vibrant sur une 
fréquence propre, le fondamental par exemple, peut jouer le rôle du 
réseau sélectif dans la boucle de réaction. 
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Considérons le schéma de la figure 2. 

Au moyen d’un transducteur électro-acqustique, un haut-parleur 
par exemple, la tension électrique e, est transformée en une surpres- 
sion Ap, appliquée en æ —L. En un point du tuyau on prélève Ap,; qui, 
transformée en tension électrique e, au moyen d’une sonde micropho- 
nique par exemple, peut être appliquée à l’entrée d’un amplificateur, 
en fermant la boucle de réaction à l’aide de l'interrupteur K. 

On a les relations suivantes : 


état; 
AP ie; ; 
Apr PAP; ; 

Co— KrNPe. 


La condition limite d’entretien 
est «lonnée par : ex» —e, c’est- 
à-dire à l’aide des relations pré- 
cédentes : 


ce qui donne les deux conditions 
(1) et (2). 

Il faudra donc étudier les 
divers coefficients kz, k,, 6 et A 
et les choisir afin que la fréquence 
entretenue soit une fréquence 
propre du tuyau. Pour assurer une stabilité en fréquence suffisante, le 
tuyau étudié devra être peu amorti. 


CHAPITRE III 


Rappel des équations 
du haut-parleur électrodynamique. 


La bobine mobile solidaire du diaphragme se déplace dans le champ 
radial d’un aimant permanent de direction perpendiculaire à celle du 
déplacement. Elle est soumise à une force électromagnétique propor- 
tionnelle au courant z la traversant et égale à Bli, B étant l'induction 
dans l’entrefer et { la longueur du fil de la bobine. 

Sous l’action de cette force le diaphragme vibre comme un piston 
pour les fréquences basses. Cela revient à dire que tous les points de la 
membrane vibrent en phase. Ce ne serait plus vrai si le temps mis par 
une ondeélastique se déplaçant dans la membrane du centre vers les 


ve ss 
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bords devenait comparable à la période de l'onde acoustique aérienne. 
On verrait apparaitre alors des zones de vibration. 
L'ensemble mobile est assimilable à un oscillateur de masse m, de 
raideur s (attaches aux supports) el de résistance mécanique Rn. Son 
S 


impédance mécanique est : Zn = Rm + JXm— Rm + (mo = ), La 


G) 
- vitesse de la membrane est déterminée par le rapport de la résultante 


des forces agissant sur le système mobile à l’impédance mécanique de 
ce système. Mais outre la force électromagnétique, on doit tenir 
compte de la résultante des forces de pression Zf produites par le 
milieu ambiant. On peut écrire : Zu =— Bli + Ef. 

De façon générale, si ZAp est la somme des surpressions acoustiques 
agissant sur la membrane de surface S, on aura : 


2f —= — SYAp et Zmv = Bli — SEA. (1) 


Si e est la tension électrique appliquée aux bornes de la bobine 
mobile du haut-parleur, le courant ? qui la traversera dépendra de 
l’impédance Z, = Ry + yX5 — Rs + jLio de la bobine au repos et de 
la force contre-électromotrice Blv créée par le mouvement de la bobine 
dans le champ de l’aimant. On aura alors : 


Zyt —e —Biv. (2) 
On a en éliminant z entre (1} et (2) : 
B22 Ble ; 
0 (Zn + 2) = 7, — SEAp (3) 
et en éliminant v : 
Ba BI 
“mn ‘M 
CHAPITRE IV 


Étude théorique de l'entretien 
dans différents cas. 


A l’aide de deux haut-parleurs (HP) de diamètre égal à celui 
? du tuyau et placés en x —0 et æ—=L. 2 Un des HP fonctionne 
"alors en récepteur microphonique. IlLest situé en æ—o. Les 
» assimilés à des pistons plats. 
BEnx—L,la vitesse de la membrane est DL- 
l'aide de (3) chapitre III en tenant compte des 1 
-qui chargent le piston, c'est-à-dire l'impédance 
piston et l’impédance du tuyau SZ:. 


HP sont 


On peut la calculer à 
mpédances mécaniques 
de rayonnement Zr du 
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: £ ner B22 = 
Ces impédances se mettenten série avec Zm + 7. eton obtient : 
Lb 


Dr . (1) 
m2 SZ) BAE 


avec : 
ARLES Pa (2) 


En x— 0, on va supposer que le HP utilisé comme récepteur micro- 
phonique débite sur la résistance d’entrée infinie de l’amplificateur. 
‘équation (1) chapitre III devient en faisant :—o et en tenant 
compte du signe opposé pour la force agissante et du rayonnement de 
la face droite du piston équivalent : 


La tension recueillie est la force électromotrice à vide : 
«+ 20 ER Blv,. (4) 
| La condition d’entretien est donnée par : 
ET (5) 
En portant (4) et (5) dans (1) on a une relation entre v, et v, : 
Æ ; 3 ; B22 B22 
400 vu(Zn + SZ +7) =— AZ de 


Mais on tire des relations (3) et (6) du chapitre premier : 


n VL/09 — cos gL + 7Z,/Z. sin gL. 
à On suppose que la vitesse de l'onde est la même que celle de la 
% membrane au contact, et en éliminant v,/v,, on aboutit à la condition 
‘ne d'entretien compte tenu de la valeur de Z, tirée de (8) chapitre premier 
| eten posant Zÿ —=Ry aux fréquences basses : 
à, , , BA, es 
E (Zu + si (Ze cos gL + 7Z, sin gL) 
+ 6 
k ; + SZ.(Z, cos gL + 72, sin gL) ——A te o) 
À b 
ts En remplaçant Z, par sa valeur tirée de (3) on a deux équations : 
< > B22 NA B22 
(Re + (Ze cos gL — a sin q1) = — À R, ge (7). 
AASE : Ë B?2 9 > } 
2X/,SZ, cos gL + ARS # æ) size Xh!) singL—o (8) 
avec d’après (2) : à 
SRE (8) donne les pulsations entretenues, 
(7) donne le gain nécessaire à l'entretien. 


EL: 
L sn plié aital 


RSR LS dE ne Don RE de SE SC TT 


ste cit tués) fé dd dédie 
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; Discussion. — Remarquons tout d’abord que l’on peut obtenir la 
pulsation de résonance du HP si l’on a 0 
À 
gl (L=k?). 


Il faudra donc éviter d'utiliser des HP dont la fréquence de 
résonance soit voisine du fondamental du tuyau. 


Les pulsations entretenues sont données par : 


— 0 et sin gL—0o ou 


2SZX, 
RAR r fr à BE PACA ANRRES, 
Rn (Ron + “el Ris ge 


Pour des tuyaux dont le fondamental correspond à une pulsation 
bien plus grande que la pulsation de résonance du HP on a : 


Na — 1110: 
Si en outre on s'impose la condition À > 4ra, a étant le rayon 


» utile du piston équivalent au HP, on peut écrire d’après (27) chapitre 
premier en considérant les impédances mécaniques : 


qe? Tpa* 

Rr = ra pc — ne + 2 (9) 
8qa 8 

Xr=— ra2-oc —— —-pa.& 10 

r ARR P (10) 
On a donc : 
: 8 
X = (m + Spa)o =m'o Gi) 


ce qui correspond à un accroissement de la masse du système mobile 

du HP et conduit à un abaissement de sa fréquence de résonance 
_ mécanique. ee 
. Prenons un exemple afin de fixer l’importance relative des différents 

termes intervenant dans (8). 
» Soit un HP de diamètre 24 — 27 cm dont la fréquence de résonance 
… est 16 Hz. Ry — 15 Q — 15: 10° abohm (unité correspondante dans le 
système C. G. S.)}7 Bl— 15.106, m—k4o g, S = Je de 
Rn—1,3.108gs 1, Ze—h1,5,c—34.108cms 1, p—1,21.10  gcm*. 


4 

4 Pour > 170 cm ou N < 200 HE : 

# 2 : CRC ER 2 
“4 Mr 60710 oo ; 27 = 93107 m'2w? = 2 300 &?. 
É La 7: Mare «?. 

à NP—80: Bree 2 10°; Rr Re — 

« Le dénominateur de tg gL peut s’écrire avec une approximation de 
4 s , 

» l’ordre de 5 p. 100 : S?Z£ — m6? et à 1 p. 100 près : 

4 9 BI? 2 22,2 

À RE + Rm pe + 9976 — mu? 

2 

À 


Enr 
Labt 


" 


rs 


LOAP TE TMS Es 


4 


NC CT 


Led: 
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On peut donc écrire : 


8 gL=—5 TC (12) 


avec : "QC =; -gL 


(12) est une équation transcen- 
dante que l’on peut résoudre gra- 
phiquement en cherchant les inter- 
sections de tg gL avec : 


LE 


y présente une asymptote verticale 


B | 
pour gL — \/È . Les pulsations 
propres possibles sont représentées 


sur la figure 3 sous réserve que 
À >> /4ra. En jouant sur le rapport 


B 4 
& etsur D on peut modifierla valeur 
des deux premières pulsations et, en amenant par exemple l’asymptote 
T . . . . . 
en—, obtenir ainsi la première pulsation pour gL = x. 


Cependant, même dans ce cas, aucune des extrémités du tuyau n’est 
libre pour l’utilisation de cet oscillateur. Bien que les HP rayonnent 
par leur face arrière, les possibilités de couplage avec d’autres tuyaux 
sont mal définies. 


Le tuyau est ouvert en x —0 et on suppose Z,—0. — On libère 
l’extrémité x—0, quitte à prélever l'énergie par une autre méthode 
tout en conservant e, proportionnel à w,. 


On a : CRE UR (13) 
(6) s'écrit alors : 
rie OU ; , AKBI 
(Zn + ai cos gL + 7SZ. sin gL — — R, 
soient les deux conditions suivantes : 
. B22 AKBI 
(Be) cos RE Te Sn en (14) 
X} cos gL + SZ sin gL—0. (15) 


4 
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Les pulsations entretenues sont données par (15) dans laquelle on 
fait X°, — m'w. Soit : 


SE mo m'qc m° mn 
GS = = — 1 (91) (gl) (16) 
M — SL est la masse de l’air contenue dans le tuyau. 
La construction graphique de la 
figure 4 indique les fréquences possi- 


bles. Elles tendent vers (2n + 1)= 


pour gL grand. Alors »’ tend vers m 
car X, tend vers zéro. La première 
fréquence propre correspond à 


= gL< 7x. Elle dépend de la pente 0 


m F 
— x de la droite. 


On n'obtient ni la fréquence du 
bourdon n1 celle du tuyau ouvert aux 
deux bouts. Pratiquement Z, n’est pas 
nul et la valeur de Z, modifie la con Fetes 
dition d’entretien. À 


Le tuyau est ouvert en æ—o et Z, —7ZqL5. — Cela revient à 
tenir compte de la correction de bout L, et à négliger le rayonnement 
de l’extrémité libre du tuyau, ce qui est toujours vrai si on se limite à 
‘étude des fréquences basses. 

On est conduit à la même condition que (15) en remplaçant L 
par (L + L,). M sera la masse d'air correspondant à une longueur 


. fictive de tuyau L + L,. 


Cas où la prise de son est faite en un point quelconque du tuyau 
ouvert d’un côté et où la tension recueillie est proportionnelle à la 
pression en ce point. — La prise sera faite à la distance + de l’extré- 


- mité libre du tuyau au moyen d’une sonde microphonique telle que : 


x — KAP> (1 7) 

. K pouvant être complexe. 
. La condition d’autoentretien est donnée par : 

PARA 
ce qui donne en portant dans (1) avec par exemple Zi —=JZe tg qL; 
(Zo << Z:) û et ù De ie nee à 
à Vu(Zr + Re +jSLgqL)= RER, Pz 
et avec (3) (4) et (6) du chapitre premier il vient : 
4 A 


2 Je ABB, 
(Ze + 7) cos gL + SZ: sin gb=J R, Le Sn q2. 


Li] 
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Si on pose A’— jAK (18), on retrouve le même type d'équations 
pour la condition d’autoentretien : 


ANS 2 PSRATEL : 
(Ry des cos gL — nn Ze sin gx (19) 


m'o cos qL + SZ. sin ql= 0. (20) 


On a les mêmes pulsations que précédemment, indépendantes de la 
position de la prise æ. Le gain nécessaire à l'entretien en dépend cepen- 
dant à cause de sin gx. 


Le couplage HP-tuyau se fait au moyen d’une chambre de 
compression. — Ceci permet d'utiliser des tuyaux de diamètre plus 
petit que celui du HP. On assimilera le HP à un piston plat de sur- 
face S,. Soit S, la section du tuyau et e la profondeur de la chambre. 

Si S, < X? et e Æ X, on pourra supposer en première approximation 
que la pression est uniforme dans la chambre et Ap, — Apx. 

Si æ, et x. sont les déplacements respectifs du piston et de la tranche 
d’air, la variation de volume de la chambre à l'instant # sera : 


AV = ST; — SiTre 


En supposant le régime adiabatique, p étant la pression atmosphé- 
rique à la température 8 et y‘le rapport des chaleurs spécifiques : 


INPI ANIGEE FA Pr 
BRUT NN ER IR 
Le mouvement étant sinusoïdal et comme : 
Ap; 
ENS A / on à 


L 
on peut écrire : 


. pe pe 
Api( 1+) a) =. 


L'impédance de l’onde au contact de la membrane est : 


AP 
FE 
soit : 
Ze 
VAR ATEN LR 
1 re Si, E (21) 
S1 qe ts gl 
avec : 


Le = pc et ZT J2etg gL. 
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C'est l'impédance Z,S, qui charge la membrane du HP, côté cham- 


_ bre, et l'équation (1) devient : 


Ble, 
RTE 22 
(Zn + Si) + Be al 


Remarque. — Si tg qL est suffisamment petit pour que — ed 04, 
on peut écrire : 


= 72 tg qL : (23) 


Le HP n’est plus solidaire du tuyau en x—L, mais se trouve à 
une certaine distance d. Coefficient de surpression. — Les calculs 
précédents ont montré que pour obtenir par exemple le fondamental 
du tuyau, on est conduit dans (16) à diminuer considérablement la 


pente — 7 de la droite servant à la construction graphique de la 


figure 4. 

On peut imaginer le remplacement de la membrane du HP par un 
piston fictif dont la masse serait justement celle du piston équivalent à 
la correction de bout L,. Comme cette correction de bout entre dans le 
calcul de la fréquence de résonance du tuyau, on pourrait ainsi obtenir 


- une fréquence non altérée. 


D'où l’idée du couplage HP-tuyau en plaçant l'entrée du tuyau 
devant le HP, par exemple dans le plan de l’ouverture (d—0) ou à 
une distance d de ce plan. On bénéficie ainsi du fait que le tuyau est 


- beaucoup moins amorti, et cette sélectivité relative des tuyaux ainsi 
montés assure la stabilité de la fréquence entretenue. Pour chiffrer cette 


sélectivité des tuyaux, on va définir un coefficient de surpression Q, à 


» la résonance comme étant le rapport de la surpression Ap, recueillie 


au ventre de pression, à la 


. surpression Ap; supposée 


maintenue constante à l’en- 


trée x — L. 
IAA 
eue co Go 
_ Calcul de Q; en ne tenant M ne 
pas compte de la viscosité. — NT PSTENT EN û 
Le tuyau est ouvert aux deux 
- bouts et soient Z, et Z, les N 
- impédances du milieu exté- 
“rieur en æ—0o et x — L | 
(fig. 5). Fig. 5: 
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On a : 
272 Z É ; 
Lo = Zl ne + jqle) = Le(ro + 74 Lo) (24) 
D LE + J4la) = Zara + gs) (25) 


r, et r, étant des quantités sans dimension. 
En æ—L on impose une surpression Ap, maintenue constante à 
l’aide par exemple d’un HP à une distance d, attaqué par un généra- 
teur à basse fréquence. 
On peut écrire : 


et : 


re Ap; 
PTS LE 


Mais on tire de (3) et (4) (chap. Ier) : 


Apr Loos gt + j2Z, Sin gx 


paN ose Z, cos qL + jZ9 sin qL 
et avec l’aide de (8) (chap. Ier) : 


AP; Z 
Aps  °ZZ, cos gl + j2Z sin qL) + Z,.(Z cos qgL + jZ, sin qL) 


Zo cos gx + 72, sin gx 


(26) 


Soit Gael valeur de q à la résonance pour le fondamental du 
tuyau ouvert aux deux bouts, soit d’après (30) (chap. Ier) : 


€ 


C G 
Ne RE ES 


c’est-à-dire : 


Hire 
Donc : 
ol = T7 — Joli — Joli — TS GES 
avec : 

TL 

Ep — De Er 
L 

a = Gola = 7 - 


Les quantités r,, r;, Lo, L4, €0, €, seront assimilées à des infiniment 
petits du rer ordre. 
Le dénominateur de (26) peut s’écrire : 


D = Zé{cos gL(rs + ri + Ïg(Lo + La)) + j sin gi. 
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La partie imaginaire s’annule à la résonance pour : 


GolLo + La) cos GoL=—=— sin q,L. 


Soit : 
t& Go = — go(L-+ Li) (27) 
Il reste : 
F0 D — 7} cos GoLro + 71) = — Zi + r,)Cos (e, + Are — 7") + ri). 


L 
Si on place la sonde en x ==. 


A la résonance : 


T £o + € 
# CE CEE Fe ; 
; 
D et l'on'a : 
# (4) = ne Le SET re Ÿ 

Ap; /rés Zero +r) ro + 71 
. Soit en module : 
4 | Apuo : 
Q=| Ap: re Le a 


Supposons maintenant que sans toucher à la position de la sonde, 
-on fasse varier la fréquence d'une petite quantité, de part et 
d'autre de la résonance. 


. L © { 4 
Go devient égal à g et la surpression en = devient égale à Ap: . 


Si on maintient Ap, constant à l’entrée, on peut écrire (26) : 


b | ATAE 

| TE RTE ro + Lo +iteq; 
5 Ap; TT cos gL ro + r1 + Ï9(Lo + La) + jte gl” 
14 Avec : 
. gL=T—+E 6 
s @ étant assimilable à un infiniment petit du 1° ordre, il vient : 
ë, 
$ () ( . j) 
2 Apips T2 Ton T TBE G os ei ù 
2 App 71" ro+ 1 + (Lo + Li) +890) ro + 71 + J(g(Le + Li) + te gL) 

Mais : 

N Ny+ AN 


18 gL=te g(1)L= ts ge ($) = 18 GoL + 


Bouc : re: 
1 | AN\ as 
4 te gL=tg (aol. +hLR)=t8 LES TL, 


Annales de Physique, 1961. 
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Avec (27) on a: 


MINE D PAPER 
: ANR LAN 
ro + 71 E J tg ol N (ro+r1) Æ Ne 


Apip — j 
AP: Li 


On a par rapport à la surpression à la résonance : 


App te EURE NE LT OUT 
RES AN [rAN 


Le tracé de la courbe de résonance au voisinage de N, permet de 


ses \2 L 
mesurer le AN correspondant à un affaiblissement de 7; ou 3 dbetàa une 


rotation de phase de + 450, et ainsi de calculer : 


(29) 


Compte tenu de la petitesse de r, et r,, on voit d’après (28) et (29) 
que la variation relative de fréquence est petite, même pour un dépha- 
sage important. 


Puisque 7, et r, sont petits,ril n’est pas toujours possible de négliger 
l'amortissement dû aux phénomènes de viscosité. 


Calcul de Q, en tenant compte de la viscosité. — Avec la valeur du poten- 
tiel des vitesses donnée par (14) (chap. <), l'équation (26) devient : 


Zo ch (B + jgiæ + Z, sh (8 + jg)æ 
(Zi + ZolZe eh (8 + ja)L + (226 + 2) sh (8 + ja)L | 


En remplaçant Z, et Z, par leur valeur tirée de (24) et (25), il vient 
en éliminant les termes du second ordre et en posant : 


L 7 
GR RCE et Ba: 
Ap,,p2 
Aps 


Ï 
> L 
 (rotrit BL) cos gL—q(L,+14)8L sin gL+j{q(li+ Lo) cos gL+((rotr;)BL+1) sin qL] ‘ 
A la résonance : 


Go: UT et Qs me > Son (30) 


Le terme imaginaire s’annule et l’on a : 


qolla + Lo) 
8 DL jen +1 7 Sols + Lo): (27) 


nr di D EE 


2 


L dt 
F:/ 
il 


Z AUTOENTRETIEN ÉLECTROACOUSTIQUE DES TUYAUX SONORES 147 


DEUXIÈME PARTIE 


CHAPITRE V 


Choix et étude du matériel utilisé. 


Introduction. — Expliquons succinctement les raisons du choix du 
matériel qui nous ont conduit au montage définitif de la figure 6, com- 
prenant un HP excitateur monté sur un baffle intini, une prise de son au 


moyen d'une sonde microphoni- 
que M placée au milieu de la lon- 
gueur du tuyau T et un amplifica- 
teur à basse fréquence A. 

Le HP électrodynamique a été 
choisi comme organe transducteur 
excitateur parce qu'il fonctioune 
‘en piston aux fréquences basses et 


qu'il est possible de choisir un 


modèle possédant une fréquence 


- derésonance mécanique très basse. 


Il met en vibration une surface 
d’air suffisante pour considérer 
que les ondes sont sensiblement 
planes dans la partie centrale du 


“ piston comme nous le verrons par 
- la suite. Il a été préféré aux écou- 


x, 


teurs téléphoniques dont la fré- 
quence de résonance n'est pas 


+ assez basse (— 800 Hz) et au dia- 
» pason qui vibre pratiquement sur ses fréquences propres. 


À 
* 


ntritis be) dl, CS < 


h = 


Le 


al > Le 


= 
5 
\ 


Le choix de la sonde microphonique résulte d'essais infructueux 
quant à l’utilisation d’autres procédés. Il faut un organe transducteur 
récepteur sensible, soit un microphone. Cependant il doit être de faibles 
* dimensions pour ne pas perturber le champ acoustique s1 on le place, 


par exemple, devant l'ouverture libre du tuyau. Ce procédé est d’ail- 


leurs gênant pour des couplages éventue 


ls avec d’autres tuyaux et il 


s’est avéré inutilisable à cause d’un phénomène classique dû à la pré- 
sence de la salle dans laquelle on opère. Cette salle est un résonateur à 


fréquences multiples, ses fréquences pro 
géométriques et le nombre de fréquences propre de 
Myaleur donnée N croît très vite avec N. Ainsi trouve-t-on [13] pour une 


LS 


pres dépendent des dimensions 
s inférieures à une 
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salle de 6,6 X4,5 X 3,3 m5 de dimensions sensiblement égales à la 
nôtre : 19 fréquences inférieures à 100 Hz, 144 inférieures à 200 Hz et 
7 320 comprises entre 1 000 et 1 200 Hz. 

Pour une disposition quelconque du HP et du microphone dans la 
salle, il existe toujours. pour une valeur donnée du gain, au moins une 
fréquence susceptible d’être entretenue. Le nombre des fréquences 
aiguës étant relativement beaucoup plus important que celui des fré- 
quences basses, les conditions d’amorçage sont statistiquement plus aisé- 
ment satisfaites pour ces fréquences Un léger déplacement du micro- 
phone produit un changement brutal de fréquence. Ces fréquences ont 
leur amortissement propre et les obstacles divers qui se trouvent dans 
la pièce jouent un rôle essentiel puisqu'ils déterminent les conditions 
aux limites. En particulier, un observateur qui se déplace dans la salle 
voit de façon assez spectaculaire apparaître et disparaître très brutale- 
ment toute une série de fréquences avec quelquefois apparition de batte- 
ments lorsque deux fréquences propres voisines sont excitées en même 
temps. 

Cet effet porte en France le nom d’Effet Larsen et semble avoir été 
constaté pour la première fois par A. S. Hibbard aux U. S. A. en 18go, 
dès que l’on a voulu se servir des écouteurs téléphoniques et des micro- 
phones à charbon | 14][15] [23]. 

Donc, bien qu'il soit possible d'entretenir le fondamental et certains 
partiels du tuyau à l’aide d'un microphone placé à l'extérieur et à 
faible distance devant l'ouverture, les fréquences obtenues, à cause du 
couplage avec la salle, sont peu stables et difficilement reproductibles. 

Si on se place maintenant à l’intérieur du tuyau, c’est lui qui joue le 
rôle de résonateur, le couplage tuyau-salle étant très faible et ne jouant 
pratiquement aucun rôle, comme nous le verrons. 

Etant donné la difficulté de se procurer des microphones de très 
petites dimensions pouvant être logés à l'intérieur du tuyau tout en 
ayant une réponse satisfaisante aux fréquences de travail, la solutio 
de la sonde microphonique a été adoptée. 

Elle doit être calculée afin de ne pas amortir le tuyau et avoir une 
réponse en relation avec les conditions d’entretien. 

Dans le HP les quantités accessibles au calcul sont : la tension élec- 
trique appliquée et la vitesse de la membrane. Nous verrons que dans 
la plupart des HP fonctionnant au-delà et loin de leur fréquence de 
résonance mécanique, le déphasage entre la vitesse et la tension est 


. T 
voisin de—. 
» 4 L = e LA . 
Lorsqu'un régime d'ondes stationnaires sera établi dans le tuyau, 
pression et vitesse seront sensiblement en quadrature en tout point. Il 
en sera ainsi en particulier pour le fondamental. 


Le déphasage introduit par le HP entre la tension électrique e, à ses 
bornes et la vitesse v, de sa membrane donnera donc la condition de 


- devant REX m + 2X7r) : 


A 
<- 


«4 
V 


# 


* bon ordre de grandeur à moins de 10 p. 100 près. 
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phase satisfaisante pour l’entretien si on utilise une sonde micropho- 
nique à pression et si le reste des éléments constituant la boucle de 
réaction n’introduit aucun déphasage supplémentaire, c'est-à-dire 
finalement si e, est en phase avec e (fig. 6). 

C'est en partant de ce point de vue que l’on calculera la sonde micro- 
phonique et l’amplificateur à basse fréquence. 


Étude du haut-parleur. Relation entre e, et V5: — On utilise un HP 
de 36 cm, de diamètre utile 27 cm, d'angle d'ouverture go° dont la fré- 
quence de résonance très basse (16 Hz) permet de le considérer comme 
un oscillateur à masse prépondérante à partir de 100 Hz. Il fonctionne 
en piston jusqu'à environ 500 Hz. La puissance électrique maximum 
admissible de 30 W nous met à l'abri des phénomènes non linéaires 
dans le fonctionnement du système mobile. 

La bonne réponse aux fréquences basses, qui est celle des HP de 
grand diamètre, permettra d'étudier des tuyaux de diamètre compa- 
rable. 

Pour réaliser les conditions du baffle infini, le HP est monté sur une 
cloison séparant deux pièces. 

La relation entre e, et v, est donnée par l’équation (1) (chap. IV) dans 
laquelle on fait SZ, — 7, puisque le HP est en contact avec l'air 
ambiant sur les deux faces On suppose que le rayonnement du tuyau 
ne modifie pas la vitesse de la membrane : 


Be; Gi) 
D Zp{Em H227) + BP ° 


Les valeurs numériques sont celles déjà citées. On a Zm = Rm + JMo, 
LR + jo; avec Li, — 1,5 mH — 1,5. 106 abhenry. 
Le déphasage + entre v, et 6, est tel que : 
Lo(Rm Mehe)u RS + 2X}) En 
BP—— xp Æ RRm + 287) — Lo Xm + 2X,) 


On aura pour © — 1000, soitN — 160 Hz, en négligeant Lio (Rm +2Rr) 


Tg o—— 3,9 et o = — 760. (3) 


É 1 P varia- 
On peut montrer que le déphasage varie peu avec &. 7our une 


- tion de w de 10 p. 100 on a une variation de @ de + 105. 


On voit dans l'expression de tg 9 que le déphasage se rapproche 
de x/2 si B diminue. Pour le HP utilisé, B — 16 000 gauss ae 
B — 10 000 gauss toutes choses égales par ailleurs, @ SET 84°. Compte 
tenu des tolérances sur les HP, la valeur de © donnée par (3) reste un 


Cependant et afin de lui donner plus de rigidité, la Mn du 
HP est conique. Bien que tous les points de la membrane vibrent en 
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phase aux fréquences basses, l'onde qui aura quitté la membrane au 
centre sera en retard sur celle issue des bords. 

A l’aide d'un microphone-sonde du commerce, de diamètre 8 mm, on 
a pu relever les lignes isobares dans le plan vertical passant par l'axe 


Lignes isobares 
Plan vertical 

Excitation 4.5 Veff 
ImV= 25 baryes 


Re 


du cône du HP. Elles sont 
indiquées sur la figure 7j. 
Leur numéro correspond à la 
tension en millivolts efficaces 
mesurée à la sortie de la sonde 
dont la sensibilité est de 
0,04 mV.barye-t pour une ten- 
sion d’excitation aux bornes de 
la b obine mobile maintenue 
constante et égale à 4,5 Veff à 
la fréquence de 160 Hz envi- 
ron. 

Dans la partie centrale, les 
ondes peuvent être considérées 
comme sensiblement planes. 

Si en outre on mesure à 
l'oscilloscope par la méthode 
de Lissajous le déphasage en- 
tre la tension recueillie au 
microphone et la tension appli- 
quée au HP, on vérifie facile- 
ment que pour un déplacement 
x sur l’axe le déphasage est de 
la forme : 

ter Te 
MD: 

On mesure à 10 cm du fond 
du HP un retard de 180 + 2 
pour N—162 Hz, ce qui vérifie 
bien la loi précédente compte 


tenu de la précision des mesu- 


res de phase à l’oscilloscope. 
Aïnsi lorsqu'on placera un 


tuyau devant le HP à une dis- . 


tance x du fond du cône il fau- 
dra tenir compte du retard de 


phase supplémentaire dû à æ qui est en moyenne de g à 10 cm pour un 
tuyau de diamètre 80 mm placé dans le plan de l'ouverture du HP. On. 


prendra par la suite cette position comme origine (d—0). Et le dépha- | 
sage entre la vitesse de l’onde à l’entrée du tuyau et la tension électri- 


que e, aux bornes de la bobine mobile sera un retard de phase de : 


760 + 180 — 9/0. 


« 24 


* Le ie 


: 


‘ 

‘ 
y 

Ç 


et 


» sibilité. Ceci conduit à utiliser un volume V très 
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Choix des tuyaux. — Les tuyaux sont à section circulaire de préfé- 
rence car ils sont plus faciles à trouver sur le marché en toutes dimen- 
sions, et le HP est déjà à section circulaire. 

Comme les ondes ne sont pas parfaitement planes à l'extrémité, et 
pour diminuer l'importance relative des corrections de bout, il y a lieu 
de prendre des tuyaux d'assez faible section vis-à-vis de la longueur. 
Dans ces conditions, les quantités &,, #, sont assimilables à des infini- 
ments petits et le calcul de Q4 est correct (p. 143). 

La condition À > 4xa étant satisfaite, le calcul de la résistance et de 
la réactance de rayonnement est plus simple. 

On est donc conduit à prendre pratiquement un rapport 2a/L petit. 
Mais pas trop petit cependant car alors interviennent les phénomènes 
de viscosité qui amortissent le tuyau et diminuent la célérité des ondes 
à l’intérieur. 

Les tuyaux de longueur courante d'environ 1 m se sont révélés très 
pratiques du point de vue utilisation, les diamètres pouvant varier de 
5 à 15 cm environ. Le fondamental de ces tuyaux se situe entre 150 et 
200 Hz, ce qui permet l'application directe des formules approchées 
concernant le rayonnement pour le HP puisque la fréquence 200 Hz est 
une limite supérieure de validité de cette approximation. 

Il n’est cependant pas impossible d'utiliser des fréquences de travail 
plus élevées, par exemple d’exciter certains partiels. c+ 

Enfin l'obligation de travailler dans une salle réverbérante milite en 
faveur de l'adoption de longueurs d'ondes métriques. Les zones noda- 
les et ventrales de pression dans la salle étant plus espacées, on peut 
choisir une région où les déplacements relatifs des tuyaux n’entrainent 
pas de fortes modifications des conditions aux extrémités. 

Les tuyaux utilisés sont en papier bakélisé, ils servent couramment 
de mandrins pour bobinages, ils sont convenablement usinés et le choix 
enest très varié. Une épaisseur de 2 mm leur confère une rigidité suf- 
fisante pour éviter d’avoir à tenir compte des déformations des parois. 

Nous utiliserons par la suite, le plus souvent, le tuyau de diamètre 
intérieur 8o mm et d'épaisseur 2 mm (80 X 84). 


Étude de la sonde microphonique. Relation entre Ap,p et e. — 
Introduction. — Une valeur de Q, élevée étant favorable, la sonde bran- 
chée au ventre de pression devra posséder une impédance beaucoup plus 
grande que l’impédance de l’onde dans le tuyau. Elle devra, en outre, 
introduire un déphasage très faible entre la tension recueillie et la 
surpression appliquée. Xe 

Le sondes microphoniques comportent en principe un tube de petit 
diamètre débouchant sur une chambre de volume V placée devant la 
membrane du microphone. Il existe dans le commerce des su per- 

% i ° 6 alliée à une bonne sen- 
r une bonne courbe de réponse a 0 
mettant d'obteni ER 


centimètre cube, ce volume jouant le rôle d'une capacité en shunt sur 


E 
DÉC: de à 
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l'impédance du microphone. Cette impédance est assez faible dans le 
cas d’un microphone à bobine mobile et ne peut pas être négligée devant 
celle de la chambre. La réalisation de la sonde microphonique est déli- 
cate [2] et l’on préfère en général utiliser des microphones à condensa- 
teur d’impédance bien supérieure [5][6|. 

Mais nous intéressant surtout au déphasage faible et acceptant une 
perte de sensibilité notable aux fréquences élevées, nous allons voir que 
l'accroissement du volume V permettra d’utiliser le microphone électro- 
dynamique qui est suffisamment robuste et dont les variations d’impé- 
dance mécanique ne sont pas gênantes parce que shuntées par la valeur 
relativement grande de la capacité correspondant au volume V. 

Le choix d’un tube sonde de petit diamètre sera doublement avanta- 
geux. Il ne perturbera guère le champ acoustique dans le tuyau et, son 
volume étant faible, l’impédance d’entrée du microphone sera élevée. 


Calcul des éléments. Schéma équivalent. — Se reportant à l’étude de la 
viscosité dans les tuyaux cylindriques, si on considère un tube de lon- 
gueur / et de section S,, tel que / x et S, € X?, on peut calculer son 
impédance acoustique d'après (18) (chap. [er) : 


La (Ap)l 
Li np 
Pr oi Hg 
“ S1-® 
Soit en tenant compte de (22) (chap. Ier) : 
ie x V'2'6%0 L 
ARE Ro (4) 
plo V/a'eo. ! : 

= ARR -s, {Le (5) 


Le volume d'air, placé devant le microphone correspond à une capa- 
Ce 0 à V ‘ ,. 5 . 
cité acoustique CA en parallèle sur l'impédance du microphone, 
1 4 La La ù A 2 
c’ étant la célérité du son dans le tube sonde. Puisque nous utilisons 
les impédances acoustiques, si S, est le diamètre utile de la membrane 
du microphone d'impédance mécanique Z», l’impédance acoustique 
Z 
‘correspondante sera : — . 
9 
Ayant choisi un tube sonde en cuivre de longueur 10 cm, diamètre 
intérieur 2 mm, diamètre extérieur 4 mm et ayant la possibilité de faire 
varier le volume V, on détermine expérimentalement à l'oscilloscope le 


volume pour lequel le déphasage entre e et e, est sensiblement nul. On 
trouve ainsi V — 23 cm$. 


Pour & — 1 000 on a les valeurs numériques suivantes : 
1 CST00, Pi SE Lo = 500 g cm4 s-1, 


Pour une célérité du son de 343 ms-1 à l’air libre, on a dans le tube sonde 
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| d'a pi er\ « SET es 
2 près gel (chap. Ne Sont Let. C=< 18,3 X 10-6 cmt s2 ‘e 
ce qui fait 0 S'cmr£s-1: 
La valeur de Z» a été déterminée par la mesure de BJ et de la sensi- 


bilité en circuit ouvert « du microphone, avec FT On a en effet : 
/ P =. 


BL.ApS, 
e—Blu — si APS 
ae mm 
; BIS, 
Im= 
On trouve ici : 
5— 0,07 mV barye-1 Si" 0m Bl= 6510 
ete 
r 1 . Zn 
Zm=—=2 600 g s- soit = 300 HMS 
S5 
, 14) if 
1 2 
ApL Fe Aa 
= Co 
Fig. 8. 


- Ils’agit d’un microphone du type à pression et l’on sait que l'impé- 
- dance mécanique est sensiblement indépendante de la \fréquence. 
La figure 8 montre le schéma équivalent de la sonde microphonique 


Z 
m 
avec R — ns 
9 
CALCUL DE L’AFFAIBLISSEMENT ET DU DÉPHASAGE. — Le schéma équiva- 


“lent montre que l’on a affaire à un circuit résonnant série. On doit se 
“placer loin de la fréquence de résonance pour obtenir un déphasage 
“faible et qui varie peu avec w. La valeur assez grande de C conduit à 
une fréquence de résonance basse et la surpression Ap sera en avance de 


phase sur Apry2- 

- On a immédiatement : 

L- AD R 

j AP,/2 TR £ r — £LCw?R + jo(£ + CrR) ‘ (6) 


Puisque e — oAp, le déphasage entre e et Ap.,2 Sera donné par : 


Lo + CorR_ (7) 
DE RE pe CODE.” 7 


nr 
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VARIATION DU DÉPHASAGE AVEC LA FRÉQUENCE. — Îg @ présente une 
; à R<+r Le ; è 
asymptote verticale pour & = 5% : On a ici & = 10°, ce qui est 


petit devant la fréquence de travail (w? = 10), donc y est pelit et varie 
peu avec &. 
La fréquence de résonance est de l’ordre de 50 Hz et le coefficient de 


surtension de 5 environ. On note que r varie comme 1/0 et que £ en 
dépend. 

Dans les sondes microphoniques habituelles on recherche une courbe 
de réponse s'étendant le plus loin possible vers les fréquences aiguës 
avec une sensibilité convenable. Il faut pour cela reporter w? vers les 
fréquences élevées, ce que l’on obtient en diminuant £ et C. 

L'influence de Z, devient alors prépondérante et nous verrons que la 
faible valeur de £ diminue l’impédance d’entrée du microphone sonde, 
ce qui contribue à l'amortissement du tuyau étudié. 


Résultats expérimentaux. — Le croquis de la sonde microphonique est 
indiqué figure 9. La coiffe est en laiton, le tube sonde en cuivre de 
diamètre intérieur 2 mm. Le 
volume résiduel est d’environ 
10 cm ; chaque tour du cylindre 
extérieur augmente la profon- 
deur de 1 mm, soit le volume 
de 3,3 cmÿ. 

Avec la sonde de longueur 
10 cm, le meilleur réglage 
correspond à 4 tours, soit 
V æ 923 cmÿ. 

Une fois l’autoentretien réa- 
lisé, il sera possible de modifier 
légèrement la fréquence de 
l'oscillateur en réglant le vo- 
lume V. ; 

La mesure du déphasage 
entre la tension e, aux bornes 
du HP et la tension e aux 
bornes du microsonde, relevées 
en oscillations forcées et à la 
résonance sur le fondamental 


Fig. 0. 


à l'oscilloscope. Les déphasages étant faibles, la précision des mesu- 


res à l’oscilloscope est assez grande, mais on doit tenir compte de. 
. l'erreur dans l’appréciation du maximum de la courbe de résonance 


du tuyau. 


d'un tuyau de diamètre 80 mm 
et de longueur ro0 cm, se fait 


SP RE NS RE RASME di de faut ce 
PACE | Ss sf eut Foie re Se 3 
” ’ Pt + LU A È PR 18% 


CAS f x 
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* Après plusieurs mesures on chiffre l'erreur sur le déphasage à + 3. 
_ On comparera les déphasages mesurés avec les déphasages calculés 


Ë _à l’aide de (7). 


| LÉO Influence de V 
k pour une sonde. de longueur 10 cm, diamètre 2 mm. 


19,9 -| 23,2 43 76 


2 OPA UN BEN RTS eo Or ER TRE 


Ao calculé.| + 150 | + 90 | + 5e | + 20 o 29 595 ne 805 


gmesuré.| + 16| + se | + | +rwl o ea bes, de 
| 


“ Influence de ! 
- ©: pour une sonde de diamètre > mm et V— 23 cm. 


; 


(ge CU 3 | 5 10 20 30 * 
Eh he @ calculé . 30° | 24° 268 169 149 | 
4 d | A® calculé. 41: | +10 | o eye ol 
? # A mesuré,| + 5° | où F o — 6° — 80 
“ | LS r 
Le  Anfluence du diamètre de la sonde 
& » pour l=10 cm CUT 2 Ve AMEN a 


2 x Œ Ï 
2 
h 23° | 
£ i Oo 
res * Ce) 
128 FES de 2 3et4sonten papier bakélisé. L'influence de a se fait 
Re ct pl Ok EoT re 
I sucre metsu To AS À A 


\ 


‘ D, 21XL0n: 
= FE 


3:85 
. æ=fo a RE 


156 GÉRARD BOUSSEAU 


Pour des tubes de plus gros diamètres, il arrive un moment où 
Lo _ et le déphasage augmente rapidement. On est au voisinage 
(0) 


de la résonance et on obtient Ap > Apiy2. Il faut alors diminuer le 
volume V. 


Remarque. — En fait, on n’observe pas un déphasage nul à la réso- 
nance mais un déphasage positif de e sur e, d’environ 8° (voir p. 158). 
Les valeurs de Ao mesurées précédemment sont comptées à partir de 
ce déphasage résiduel. 

Etant donné la sélectivité des tuyaux, ce déphasage correspond à une 
variation relative de tension à partir de la résonance de 2 p. 100 seule- 
ment. Nous verrons ultérieurement qu'il entraîne une variation de la 
fréquence entretenue de l’ordre de grandeur des erreurs de mesure. 


Étude de l’amplificateur à basse fréquence. — Son schéma est 
donné figure 10 (planche hors texte). Il comprend deux parties essen- 
tielles : l’amplificateur proprement dit, du tube 6SL7 au HP, et le pré- 
amplificateur qui permet d'amener la tension fournie par le microphone 
à la valeur nécessaire à l'entrée de l’amplificateur. L’amplficateur est 
d’un type classique [18]. Il a été étudié afin que le déphasage aux 
fréquences de travail soit nul. On a utilisé pour cela des constantes de 
temps élevées pour les circuits de liaison, ce qui améliore la réponse 
aux fréquences basses, et un transformateur de sortie de bonne qualité. 

L'étage de sortie est un étage symétrique classe AB utilisant deux 
tétrodes à concentration 6L6. Il s’agit d’un montage dit ultra-linéaire 
procurant une bonne sensibilité et une distorsion faible. 

L'attaque de cet étage se fait de façon symétrique au moyen d’une 
double triode 6SN3. 

L'entrée se fait sur une demi-triode 6SL7 au moyen d'un potentio- 
mètre de 250 KQ qui permet de régler la tension appliquée et par 
conséquent le gain global en tension A. L'autre demi-triode permet 
grâce à un montage auto-équilibré [38] d'obtenir les tensions d'attaque 
des grilles 6SN7 égales et en opposition de phase. Le tube 6SL7. grâce 
à son grand coefficient d'amplification, favorise l'équilibre. Cet équili- 


bre des tensions de sortie est d’ailleurs ajusté en retouchant la résistance! 


de charge du tube déphaseur. 

Une contre-réaction de 20 db est appliquée à l’ensemble de l’amplifi- 
cateur (du secondaire du transformateur de surtie à la cathode du tube 
d'entrée), ce qui permet d'obtenir un déphasage sensiblement nul. 

Le préamplificateur comprend un tube pentode EF8t de gain 80 pré- 
cédé d’un étage adaptateur d'impédance à transistor 2N77. 

Ne bénéficiant pas de la contre réaction de tension, on s’est efforcé 
de réduire le plus possible le déphasage aux fréquences basses. 

Une étude théorique assez longue sur les pentodes {(35] permet de 
calculer les déphasages introduits par les circuits de liaison et les cel 
lules de découplage d'écran et de cathode. Le choix de ces circuits est 
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tel que le déphasage total est inférieur à 1° à 100 Hz, donc sensible- 
ment nul aux fréquences utilisées dans cette étude (wo © 1 000). Ce 
résultat a été obtenu en augmentant la valeur des condensateurs, les 
résistances étant déterminées par le choix du point de fonctionnement 
statique du tube. 

Le choix d’un transistor à l’entrée se jusüfie par le fait qu’il remplace 
avantageusement un transformateur comme adaptateur d'impédance à 
cause de sa meilleure réponse aux fréquences basses et un tube électro- 
nique par suite de l'absence de ronflement et d’effet microphonique. 

En revanche, sa caractéristique d'entrée courant-tension n’est pas 
linéaire mais nous verrons que cela n’est pas un inconvénient, au 
contraire, puisque ce sera l'élément limiteur de la cause d’auto-oscillation. 

Le montage base à la masse est adopté à cause de la faible impédance 

- de sortie du microphone. 

La tension de polarisation du collecteur est prélevée sur la cathode 
du tube EF86. En fractionnant la résistance de cathode de ce tube on 
peut fixer le point de fonctionnement du transistor au milieu de la droite 
de charge, le réglage se faisant en fonctionnement grâce au rhéostat 
de 100 Q. On doit atteindre simultanément l’annulation du courant col- 
lecteur I et la saturation de L,, ce qui se traduit par un écrêtage simul- 
tané des amplitudes positive et négative du signal sinusoïdal appliqué. 

Le microphone est inséré directement dans le circuit de l'émetteur 
afin d'éviter l'emploi d’un condensateur de liaison. Il est traversé par le 
courant de base 1; au repos qui est très faible (go A) et ne modifie pas 
le point de fonctionnement, la chute de tension en continu dans le 

microphone étant négligeable. 


- Choix des appareils de mesure. — Afin de pouvoir effectuer des 
É " Q 4 2 4 Q { , s & 
* mesures de tension aussi bien à l’entrée qu’à la sortie de l'amplifica- 
teur, on utilise un millivoltmètre électronique permettant les mesures de 
» 100 pV à 300 V. ; ê LE 
- L’oscilloscope utilisé devra posséder un amplificateur vertical sensible 
(10 mV/cm) de réponse parfaite aux fréquences basses. L’amplificateur 
» horizontal aura également une bonne réponse mais sa Lane pue 
“être moins grande car on lui appliquera la tension aux bornes du 
. pour les mesures de déphasage. À Re 
“ Les mesures de fréquence devront être précises. Les variations de iré- 
. quences à mesurer seront souvent inférieures à 1 Hz. : 
n Onachoisi un fréquencemètre électronique à compteurs d impulsions, 
“qui compte une impulsion par période du signal appliqué. : 
à Le temps de comptage est réglable an moyen d'une base e ut 
. Si on compte pendant 10 secondes, on mesure Ja fréquence à = 0,1 É 
* Le résultat est pratiquement indépendant de l'amplitude : a 
“appliqué pourvu que celle-ci soit supérieure à 10 mY*; un étage de 
Der : ions d'entrée en signaux rectan- 
* mise en forme qui transforme les tensions tré Fe 
: Sie , f : ï \ , 
-gulaires normalisés étant utilisé à l'entrée du fréquencemètre 
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CHAPITRE VI 


Réalisation et étude de l’autoentretien d’un tuyau. 


Vérification des conditions d’entretien. — Surpression et vitesse 
ne sont pas exactement en quadrature dans le tuyau. Z, n’est pas ima- 
ginaire pur : Zÿ— Ze(r + JqLo)- 

Son argument vaut par exemple pour un baffle infini : 


0,82qa are 1,64 
ga? are 6 ga 


arc tg 


2 


Pour le tuyau utilisé (L— 100 cm, {3 —80 mm), on trouve un dépha- 
sage de 859, valeur approchée car on ne tient compte que de l'amortis- 
sement dû au rayonnement. ; 

Compte tenu des calculs précédents le déphasage global entre la ten- 

sion aux bornes du microphone sonde et la tension aux bornes du HP 
est de : — 94° + 230 + 859 — + 140. 

La valeur mesurée en oscillations forcées à la résonance sur le fonda- 
mental est de 80 + 3. Compte tenu des approximations faites dans les 
calculs, on voit que la concordance est satisfaisante. 

Puisque le déphasage de la réaction n’est pas nul, il doit s’ensuivre 
une différence entre la fréquence de résonance et la fréquence auto- 
entretenue. 

Le montage d'autoentretien étant réalisé selon la figure 6, on obtient 
après réglage du gain de l’amplificateur et avec un sens convenable de 
branchement du HP une fréquence entretenue supérieure de 0,2 Hs à 
la fréquence de résonance mesurée en oscillations forcées. 

Mais cette différence est de l’ordre de grandeur des erreurs de 
mesure (erreur du fréquencemètre, erreur dans l'appréciation du maxi- 
mum de tension en oscillations forcées). 

. I n'est donc pas utile de chercher à améliorer le déphasage, un 
déphasage résiduel de 80 ne procurant qu’une variation de fréquence 
négligeable. 

L'expérience montre en outre que la fréquence entretenue est indé- 
pendante de la tension de sortie V de l’oscillateur tant que V reste 


tes Ares 


inférieur à 5 V crête. Pour V >5 V crête, la fréquence croît légèrement de . 


0,2 Hz environ, le signal de sortie étant pratiquement rectangulaire. 


Le tuyau : réseau sélectif déphaseur. Stabilité de la fréquence 


entretenue. — Les faibles variations de fréquence observées montrent 


qu’il existe dans la boucle de réaction un réseau sélectif déphaseur. 
Le HP et le microphone ne donnant pas de variations de phase appré- 


| Dee 
\ 4 d ” { 17, "410 


5% 
[ 
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ciables avec la fréquence, autour de la valeur utilisée, le réseau dépha- 
seur est constitué uniquement par le tuyau vibrant sur son fonda- 
mental. 

La figure 11 montre la courbe de réponse de l’ensemble HP-tuyau- 
microphone relevée en oscillations forcées, en recherchant en fonction 
de la fréquence la tension délivrée par le microphone pour une tension 
d'excitation constante du HP. 

On a relevé également la : 
variation de phase. La courbe % 
de réponse n’est pastoutà fait 
symétrique par rapport à la 2%] 
fréquence de résonance IN RAGS AREAS ER ENT 


Tuyau 80 
No = 169.5 Hz 


l ! 

corrections de bout étant légè- 55! 
rement différentes. 0,5! 
_ Pour un affaiblissement de | DA 
9.4 [l { 

| 

L ne 


3 dB par rapport au maximum | 


? 9 ANHZ 


Û 
Le] 

1 
5 

' 
Of 


(amplitudes comme :et 14/2) en 
la courbe donne un écart de F 

* fréquence AN = + 1,35 Hz. ‘°° RTE 
. On peut donc mesurer le 3: 
coefficient de surpression du L 
tuyau à la résonance : “ 
N 162,8 ii 


PRRAN ra 0 Le | 


La condition limite d’entre- = - 35 
tien exigeant © —0o en auto- 
- oscillations, la fréquence va 
croître de façon à ramener le . 
“déphasage à zéro. Elle crottra d'autant moins que le réseau sera plus 

sélectif. 
* On lit sur la figure 11 que pour ramener + de 8° à oo, 1l faut aug- 
- menter N de o,2 Hz, ce qui confirme bien les mesures. 
L'expérience montre que lorsque la tension relevée aux bornes du 
“HP en auto-oscillations est fortement déformée, celle recueillie à la 
sortie de la sonde est parfaitement sinuscidale. 


é : Re OT 
” Détermination théorique de Q: — On calcule Qs à laide de 
| pa 


(30) (chap. IV) et (21) (chap. 1‘) en supposant r6—"1— 7: On 
trouve pour le tuyau de (3 80 mm, L— 100 em: Qs— 69 (279 — 0,0064, 
BL — 0,0086, N— 163 Hz, c— 344 ms ?). Le 
Pour un tuyau de (3 4o mm, L — 100 em, le calcul Re 
(2r9—0,00185, BL—0,0185, N—167 Hz, € —342,7 m s7°), alors 


que la mesure donne 45. 
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Pour le tuyau de petit diamètre où les phénomènes de viscosité sont 
largement prépondérants (10 fois), la formule théorique est sensible- 
ment vérifiée par l'expérience. Pour l’autre tuyau où la viscosité est du 


g?a° 
même ordre de grandeur que le rayonnement, /a valeur est cer- 


. et _ conduirait 
à une valeur de Q. plus proche de la valeur expérimentale. Ceci est 
d’ailleurs vraisemblable car Q est inférieur à Ax. 

Les mesures sont indépendantes de la tension de sortie de l’oscilla- 
teur, ce qui élimine l'hypothèse d’un amortissement supplémentaire 
par phénomènes tourbillonnaires à la sortie du tuyau. 

Mais le HP modifie sans doute la résistance de rayonnement du 
tuyau. Une partie de l'onde rayonnée côté HP revient dans le tuyau, 
déphasée, ce qui modifie légèrement la correction de bout, mais aussi 
vraisemblablement la résistance de rayonnement. 

D'autre part, l’autre extrémité du tuyau est atteinte par le rayonne- 
ment direct extérieur du HP. 

Enfin, la salle peut ramener aux extrémités du tuyau une surpression 
non négligeable. 

Pour les tuyaux de petit diamètre, où le rayonnement est négli- 
geable, le désaccord avec la théorie est moins grand; il permet en 
somme de donner une idée de la valeur de la théorie de la viscosité. 

On ne peut diminuer davantage le diamètre du tuyau car l’amortis- 
sement par viscosité croît à cause de a et de c’ qui diminuent, 
Qs diminue et devient trop faible pour que l'entretien du fondamental 
soit assuré. On est obligé d’accroître considérablement le gain A de 


tainement trop faible. Une valeur comprise entre 1 


l’amplificateur et l’on obtient alors une fréquence parasite pour | 


laquelle l'amortissement est moindre, par exemple une fréquence 
propre de la salle ou du système couplé HP-tuyau-microphone 
(voir chap. IV). On n’a pu ainsi descendre au-dessous de 3 cm de dia- 
mètre pour une longueur de 100 cm. 


La sonde microphonique ne produit pas d'amortissement sen- 
sible du tuyau. — A la résonance, la pression en æ—o passe par un 
maximum que l’on peut mesurer avec une sonde microphonique. On 
vérifie en oscillations forcées que ce maximum de tension est le même, 
qu'une sonde soit ou non branchée en + —L/2. 

L’impédance acoustique au ventre vaut : 


2 na 
S Puye S La 
P ab Tree > 
our —, l'équation (8) (chap. Ier) donne : 
Le 


PE POS 
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mais à la résonance : 


N 


"€ 


LT 2e et Zip T4 20:Zc 


r 


avec : 


Que 


ù | 
SI 


Pour 2a—8 cm, S — 50 cm? et Q,—30, TT 90 g cm-{s-1. 

L'impédance acoustique de la sonde qui se place en parallèle vaut 
d’après (4) et (5) (chap. V) (r? + £262)2 = £o —500 gcm-4s-1l ce qui 
ne modifie pas sensiblement Q, à 10 p. 100 près. 


Difficultés de mesure de la résistance de rayonnement. — En uti- 

. lisant des tuyaux de diamètres moyens, 80 à 100 mm, pour lesquels BL 

est petit, on pourrait espérer mesurer l'influence sur la résistance de 

» rayonnement des baffles placés en x — 0, par l'intermédiaire de la 
mesure de Os. 

Afin d'éliminer le rayonnement direct du HP sur l'extrémité libre 
du tuyau, celle-ci a été placée dans une autre pièce au travers d’une 
cloison. 

On a essayé de placer le HP sur une chambre de compression, mais 
alors le tuyau est très amorti (Q,= 10) et la fréquence entretenue 
dépend beaucoup de la tension de sortie. Le rayonnement du HP 
contribue à l'amortissement du tuyau qui dépend du couplage HP-tuyau, 
lequel est influencé par les modifications d'impédances en æ—o (pré- 
sence de baffles par exemple), ce qui a dû nous faire abandonner ce 

» procédé. 

On a éliminé l'influence de la salle en plaçant l'extrémité libre à un 
nœud de pression dans la salle. L’ordre de grandeur des surpressions 
parasites a été mesuré à l’aide d’une sonde de sensibilité 0,4 mV/barye. 

» La surpression produite par le rayonnement direct du HP correspond à 
. 0,5 mV à l'emplacement de l'extrémité libre du tuyau, celui-ci étant 
» enlevé, alors que le tuyau produit en fonctionnement une surpression 
au même point de l’ordre de 25 mV. La salle ramène aux ventres de 
- pression une surpression correspondant à ! mV environ. 

-. Ces surpressions parasites sont relativement peu importantes et ne 
modifient pas la correction de bout. Cependant étant donné la valeur 
“très faible de la résistance de rayonnement, les perturbations peuvent 

» être du même ordre de grandeur que ce que l'on cherche à mesurer. 
Bien que des baffles de dimensions suffisantes (environ x/2 de côté) 
- produisent une diminution de Q, de l'ordre de 20 p. ue la PR 

- d’ailleurs que celle produite par la cloison servant de ba e infini, i 
est difficile de conclure et l’on voit ici quel serait l'intérêt d’une 
- chambre sourde pour y effectuer ces mesures délicates. 


cé Annales de Physique, 196%. 
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Détermination expérimentale de la correction des bouts. — 
Mesure de L, et L,. — Si on réalise les deux montages de la figure 12 


on peut déterminer les correc- 
tions de bout L, et L,. On utilise 
dans le deuxième montage un 
HP identique placé symétrique- 
ment. Dans le montage (a) on 
aë 


C 
NE FIVELS) 


et dans le montage (b) : 


C 
N, — 2 2h) . 
L est connu, c est déterminé 
pour une température donnée. 
Il suffit donc de mesurer N, et 
Ne: 

On peut dresser le tableau 
suivant pour divers tuyaux dont 
les diamètres intérieur et exté- 
rieur sont exprimés en milli- 
mètres. 

La précision des mesures dé- 
pend essentiellement de l'erreur 


sur c; les erreurs sur N étant 


beaucoup plus petites. 


EE —— — 


’ (@) 40 X 45 80 x 84 100 X 105 
L em 100 100 100,2 
? ARNO PS UE © 23 21 22 
cms. :. . 345 344 344,5 
NAN AU 168,2 163,2 160,4 
Notoase M EEE: 168,0 162,7 150,4 
A | 0,62 a 0,64 a 0,65 a 
LÉ NE dr Ces 0,67 a 0,70 a 0,80 4 ; 


Ne tenant compte ni de la viscosité, ni de l’hygrométrie de l'air, on 
peut cependant admettre la valeur de c à moins de 1 p. 100 et le der- 


nier chiffre doit être exact. 


1 


Te 


ont. DM EEE Sn Sd de SE St de on 


D. -dbouts sut lai don. à 
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On voit que la correction de bout augmente avec le diamètre des 
tuyaux. 

On a une correction de bout moyenne au bout libre de 0,64 a et côté 
HP de 0,72 à, soit une augmentation de l’ordre de 15 P. 100. 


Influence des baffles plans sur la correction des bouts. — On a étudié 
l'influence des baffles carrés de côté b sur la fréquence du tuyau de 
rayon a. On trouve, en résumé, que la correction de bout augmente 
avec b jusqu'à bd — 104, elle est ensuite égale à celle du baffle infini. 
Elle est encore appréciable pour D légèrement supérieur à 2a et on 
devra considérer l'épaisseur des tuyaux comme un petit baffle qui 
modifie la correction de bout. Avec des tuyaux de carton d'épaisseur 
2 cm, on vérifie de telles corrections. Compte tenu de cette différence 

» d'épaisseur, les tuyaux de même diamètre, de même longueur et de 
nature différente, pourvu qu'ils soient suffisamment rigides donnent le 
même foudamental. 


Influence d'écrans placés devant l’ouverture libre du tuyau. — Bouasse |9| 
avait déjà remarqué que les écrans (a) (b) et (c) ne donnaient pas 
la même variation de fréquence 
(fig. 13). 

Dans notre cas l’écran (b) a été | 
choisi avec une ouverture de dia- 21 | 
mètre 30 cm identique à celle du : 1] 
baffle du HP. SET PET rod TU PRET ii 

Les écrans (a) et(c) ont donné la 


même variation de fréquence en ns 
fonction de la distance d sur un 
tuyau de diamètre 100 mm. On a &@) (bl (cl 
relevé : Fig. 13. 
dl | 8 | 10 | 20 
CIN. : 2 = | 
EN 15 ARTE MAD te Po) 160,1 160,6 | 161,1 | 161,3 


’ 


À 


» Cependant l'écran (b) est sans influence ; la fréquence reste inchan- 
- gée quel que soit d, même pour d—0. 

» Sion remplace l'écran (a, par le deuxième HP monté sur son baffle 
de 80 X 120 cm?, en le plaçant comme il est indiqué sur la figure 12 (b), 
on trouve N — 160,6 Hz. Le HP produit donc la même vartation de 
* fréquence qu'un écran plan situé à 8 cm de l'ouverture. Or, cela 
À currespond exactement, pour le tuyau de 100, à la distance obtenue en 
“prolongeant le tuyau jusqu'à la rencontre de la membrane. Oa en 
WP 8 RATER ar Me tipes 
- déduit que seule la partie centrale de la membrane joue un rôle p 


NE 
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la correction de bout (hypothèse déjà faite pour le calcul du déphasage). 
En effet, l'écran (c) donne la même correction de bout que (a). 

Une partie de l’onde rayonnée revient dans le tuyau sous l'incidence 
normale et vient s'ajouter, déphasée, à l’onde réfléchie à l'extrémité 
ouverte, cette réflexion se faisant d’ailleurs dans un volume mal défini 


que l’on appelle domaine du tuyau. 


Étude expérimentale du couplage HP-tuyau. — On vérifie que la 
fréquence varie peu avec la distance du tuyau au HP. On a pris comme 


Lignes isobares 
Plan vertical 

Excitation 45 Veff 

ImV = 25 baryes 
N=162 Hz 


origine (d—o), la position 
x = L, dans le plan de l’ou- 
verture du HP. Pour une varia- 
tion de d—+5 cm, on mesure 
une variation de fréquence de 
—Ho,2 Hz pour un tuyau de 
diamètre 80 mm, ces varia- 
tions de fréquence étant pro- 
voquées par les déphasages 
introduits dans la boucle de 
réaction. Ces variations sont 
faibles pour des tuyaux de dia- 
mètre moyen 80 à 100 mm, car 
on bénéficie de la forme coni- 
que de la membrane. Pour les 
tuvaux de plus grand diamè- 
tre, par exemple de 25 cm, 
tout se passe comme si l’ouver- 
ture du tuyau était très près de 
l'écran équivalent à la membra- 
ne, et la fréquence varie assez 
vite avec la distance. On à un 
tuyau partiellement bouché. 

La figure 14 montre ce que 
deviennent les lignes isobares 
du HP de la figure 7 lorsqu'un 
tuyau est auto-entretenu de- 
vant son ouverture. 

La membrane gêne peu 
l'épanouissement des lignes 
dans la partie centrale et la 
pression sur la membrane est 
peu modifiée par rapport à 
celle obtenue, sans le tuyau, 
dans les mêmes conditions 
d’excitation. 


PS OC E 
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Limitation de l’amplitude. Oscillateur non linéaire. — Les oscil- 
lations se stabilisent en amplitude par saturation de la cause d’auto- 
oscillation. 

L’amplificateur étant parfaitement linéaire, c’est dans le préamplifi- 
cateur que l'on doit rechercher la cause de la saturation. 

La figure 15 montre quatre photographies à l’oscilloscope représen- 
tant la tension de sortie V, de l’EF 86 en fonction de la tension V, à la 
sortie du microphone pour : 


le 
|| Vs Verète 


{8 à | 

|| Ve mVefr. «| 5 9 LS | 50 | 
| | 

, | 


On voit nettement que l’oscillation prend naissance autour d’un 
point d’inflexion de la caractéristique. 

On a affaire à une non-linéarité d’un type classique, déjà rencontré 
dans les oscillateurs électriques utilisant des tubes électroniques 
[33](36]. 

Par suite de la présence 
du réseau sélectif, repré- 
senté par le tuyau à la 
résonance, on n’obtien- 
dra jamais d’oscillations 
du type relaxation, mais 
une oscillation sinusoï- 
dale, plus ou moins dé- 
formée aux grandes am- 
plitudes. 

Les cycles limites se- 
ront des courbes fermées 
présentant un point focal 
au repos. Partant du 

oint focal, l’oscillation 
s'établit plus ou moins 
brutalement lorsqu'on 
modifie un paramètre du 
système (réglage du gain 
A) et un certain état d’é- 
quilibre (cycle limite) est 
atteint, correspondant à 
une tension de sortie V. 
En diminuant le gain, on 
peut obtenir un autre état ig. 15. 
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semi-stable ou revenir au point focal (repos) parce qu’il n’y a pas de 
cycle limite stable au-dessous du précédent. ; 

Lorsque les conditions d’en(retien sont juste satisfaites, l’oscillation 
s'établit à une valeur V faible, inférieure à 1 V, mais elle n’est pas 
stable, la tension de sortie fluctue et peut disparaître. Il suffit alors de 
siffler à l’unisson du tuyau pour voir l’oscillation réapparaître plus ou 
moins brutalement et se fixer à un niveau V pouvant être différent 
(autre cycle limite plus stable). 

Ces phénomènes ont déjà été observés par Gripon en 1874 sur des 
tuyaux entretenus par jet d’air [16!. 

La figure 16 (planche hors texte) montre une photographie à l'oscillo- 
scope d’un cycle limite obtenu sur notre montage. On a pris comme 
variable la tension de sortie V. Pour obtenir dV/df on utilise une 

cellule RC pour différentier le signal. En 
appliquant les deux tensions V et dV/dt aux 
Ma D & ue plaques de déviation horizontale et verticale 
m--i—i-—i———i-i-1 de l’oscilloscope, on a les trajectoires dans 
le plan de phase (V, dV/df). 

Pour V=>1 Ve, on peut pratiquement 
obtenir toutes les tensions de sortie. On situe 
des cycles limites stables vers 1,5 Ve#, vers 


EE SE CR RE LU ne te CE EE 
C 
Q] 2,5 Ver ; au-dessus de 4 Ver le réglage 
RS ADI ES peut être très progressif. 
D 


Prise de son en d’autres points du 
tuyau. Possibilité d’entretien de partiels. 
— Sur un tuyau de diamètre 8o mm, de 
-longueur 100 cm, on a percé des trous à des 
distances de l'extrémité : (a); = (b); 2 (c) 
(fig. 17); a’ et b’ sont symétriques de a et 
b par rapport à c. 

Pour le même sens de branchement du 

c HP, la tension de sortie varie selon la posi- 
SR D tion de la sonde, mais on entretient toujours 
le fondamental sans variation de fréquence 

appréciable, soit N — 163 Hz. 

Ceci prouve qu'il y a des ondes stationnaires dans le tuyau et que 
tous les points vibrent en phase. 

On voit également sur la figure 17 la position des sondes pour entre- 
tenir théoriquement les partiels 1, 2 et 3, le schéma représentant les 
variations de pression. 

On obtient effectivement le partiel 2 en b’, après croisement des 
connexions du HP, la vibration étant en opposition de phase par rap- 


port à la précédente. La fréquence entretenue de 323 Hz est inférieure 
de 3 Hz à 2N. 


2 


4 Pie - ha VEUT Sanaa air défie AUS di ES 


n j 
‘4x 
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On mesure en oscillations forcées sur le partiel 2 un déphasage de 
54° entre e et e,, ce qui explique la différence de fréquence. Elle est 
cependant inférieure à 1 p. 100. 

En b on n'obtient pas le partiel 2, mais le fondamental qui empose 
sa fréquence. 

Nous n'avons pu obtenir le partiel 3 de façon reproductible. En a 
et a” on a le fondamental. En c, on obtient une fréquence basse de 
l’ordre de 90 Hz, fréquence parasite du système couplé HP-tuyau- 
microphone qui varie beaucoup avec les réglages (voir p. 160). D’après 
l’équation (6) (chap. V) l’affaiblissement introduit par la sonde sur le 
partiel 3 (o 3 000) est de 30 dB environ, alors qu’il n’est que de 10 dB 
pour go Hz (w = 500), ce qui explique l'entretien préférentiel de la fré- 
quence parasite pour laquelle l'affaiblissement est inférieur. Cepen- 
dant on obtient, par moments, les deux fréquences simultanément, mais 
la fréquence parasite est la plus stable. 

Donc l'entretien des partiels est délicat, ceux-ci étant plus amortis 
que le fondamental, la résistance de rayonnement et la viscosité crois- 
sant avec la fréquence. 


TROISIÈME PARTIE 


CHAPITRE VII 


Application à l’étude du couplage 
avec un tuyau passif de longueur réglable. 


Principe des mesures. — A l’oscillateur précédemment décrit et 
utilisant un tuyau primaire de longueur L— 100 cm et de diamètre 
intérieur 8o mm, on va coupler un tuyau secondaire de même dia- 
mètre et de longueur variable L’ placé dans le prolongement à une 
distance réglable d. On peut faire varier L’ de 80 à 120 cm en utilisant 
deux tuyaux coulissant l’un dans l’autre, de diamètres respectifs 
80 X 84 et 85 X 89. Une graduation permet de lire directement la 
valeur de L’. Le tuyau L’ est monté sur un banc d’optique, ce qui 
permet des déplacements longitudinaux repérables par la distance d. 

Une étude préalable en oscillations forcées nous renseignera sur les 
fréquences de résonance du système et leurs amplitudes relatives à la 
résonance. On pourra, pour L’ donné, faire varier le couplage (d) ou 
bien pour des valeurs de d choisies faire varier L’. 

Dans les mêmes conditions, la mesure des fréquences auto-entrete- 
nues nous permettra de dégager le processus de fonctionnement, et de 


* donner une explication du phénomène remarquable observé pour cer- 


tains réglages, soit l'entretien simultané de deux fréquences propres 


du système couplé. 


168 GÉRARD BOUSSEAU 


Étude en oscillations forcées. — Principe. — Le HP d’excitation du 
système est attaqué par un générateur à basse fréquence de tension de 
sortie e; maintenue constante et de fréquence variable. On recherche 
les fréquences qui donnent un maximum de tension V à la sorüe de la 
sonde microphonique. On observe des ( pics » au passage sur chaque 
fréquence de résonance du système. 

On détermine ainsi les deux fréquences de résonance et les ampli- 
tudes correspondantes. On mesure en outre le déphasage entre V et e, 
pour chaque fréquence de résonance. Le déphasage de l’amplificateur 
du voltmètre étant sensiblement nul, le déphasage mesuré sera celur 
de la réaction pour la fréquence considérée. 


L’ fixe, d variable. — Les figures 18 et 19 montrent les résultats obte- 
nus en fonction de d pour L’— 95, 100, 102, 102,5, 103 et 105 cm. On 
appelle N, la fréquence la plus basse et N, l’autre. N est la fréquence 
de résonance du primaire isolé et N° celle du secondaire isolé. Pour 
L'— 102,5 cm, on a sensiblement N — N’. 


Tuyaux couplés , AN 


RS qu ; 
Oscillations forcees - HZ uyaux couples 


Oscillations Forcées N£N 


20 
mile 


4 


L'102,5 cm 


# 
Ib à 
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À mesure que le couplage croît (d diminue), les fréquences N, et N, 
s'écartent mais N, diminue plus vite que N, ne croît. 

Pour 1, < 102,5 soit N’> N, il existe au moins une valeur de d 
pour laquelle V, — V,. mais pour N’<CN les deux courbes ne se ren- 


contrent plus. 

En général o, tend vers 
zéro avec d et pour des va- 
leurs croissantes de L,’, celui- 
c1 restant de l’ordre de gran- 
deur de L. 


d fixe, L’ variable. — La 
figure 20 montre les résul- 
tats obtenus en fonction de 
L’ pour d— 5, 1 et 0,5 cm. 
A mesure que L’ croît, N, et 
N, décroissent, mais si V, 
diminue, V, augmente de 
telle sorte que V, — V, pour 
N’'=N. 

Pour cette valeur de L’ 
(102,5 cm), l’écart entre N, 


_ et N, est minimal. Le dé- 


phasage ©, augmente tandis 
que », tend vers zéro. 


Étude en auto-oscilla- 
tions. — Amplitude de l’oscil- 


- lation et fréquence entretenue 


pour diverses valeurs du cou- 


ë plage en fonction de L’. —On 


détermine pour chaque va- 


- Leur du couplage d l’influen- 


ce de L’ sur l’amplitude et 


Tuyaux couplès 
Oscillations forcees 
— d = 05cm 


(e2 


oO © # Oo) 


105 


10 Lcm 


» Ja fréquence de l’oscillateur et ceci pour diverses puissances de sortie 
« de l’oscillateur. La puissance sera repérée par la tension V aux bornes 
* de la bobine mobile en l'absence de tuyau couplé. 

Nous donnerons quelques exemples : 


à 


PEN DR 


hs, 
2 


a) Oscillateur faiblement accroché. V = 1 Veg. 

Les figures 21 et 22 montrent les courbes obtenues pour d—1oet 
» 1 cm. Pour le plus fort couplage, on observe l’extinction de l'oscillateur 
pour une plage de réglage de L’, l'extinction ne se produisant pas tou- 
- jours au même point selon le sens de variation de L”. Il y a une sorte 


* d'hystérésis®dans les réglages. La constante de temps du système au 


—— à —7— 
Era lentes. 


Tuyaux couplés L' variable 
@ 8-84 L=100cm 

[ Væivers No=163,7 Hz 
d= 10cm 


+ 


el VAR NE 
GÉRARD BOUSSEAU ? 


1 “ 


06 . Tuyaux couplés L' variable \ 


88-84 | -100cm 
V#1verr No=163.7 Hz 
. d=lem. 


| 
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moment de l'extinction étant de l’ordre de la seconde, les réglages 
doivent être lents afin de ne pas masquer ces phénomènes d’hystérésis. 


b) Oscillateur fortement accroché. N — 12,5 Vorète. 


La figure 23 montre pour un couplage serré (d = 0,5 cm) les phéno- 


 mènes classiques déjà rencontrés lors de l'étude des circuits couplés 
(27] [28] [37]. L’oscillateur qui fonctionne par exemple sur la fréquence 


volts 
Crête 


RCE 


DA — > 


: 10 
1 Tuyaux couplés L' variable 
g 8.8.4cm L=100cm 
V# 12.5 Vc No=163.9 Hz 
d=05cm 


120 L'em 


D LA 


| 100 110 120Lcm 
À Fig. 23. 
Ÿ 


la plus basse saute brusquement sur la fréquence la plus élevée pour 
“un sens de réglage de L’ et vice versa pour l’autre sens de réglage. Il 
4 a en outre hystérésis de réglage. 


Remarque. — Ces résultats déjà observés, en partie, sur des tuyaux 

xcités par jets d’air [28] méritent cependant d’être étudiés de plus 
près car nous avons consfaté que le passage d’une fréquence propre à 
M'autre s'accompagne de battements. Ces battements pour certains 
réglages peuvent durer plusieurs heures, ce qui prouve que deux fré- 


F Ê ; 
“quences propres sont simultanément entrelenues. 
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Étude expérimentale des fréquences entretenues. — On constate, de façon 
générale, que la fréquence auto-entretenue est celle qui correspond sur 
les courbes relevées en oscillations forcées, à un déphasage de réaction 
minimal, si l'amplitude correspondante est suffisante. | 

La différence entre la fréquence auto-entretenue et la fréquence de: 
résonance dépend du déphasage et de l'amortissement du tuyau pour las 
fréquence propre correspondante (voir p. 199). 


L' r1xE, d VARIABLE, N’> N. 


Nous n'avons pas fait figurer les courbes obtenues car les variations 
de la fréquence entretenue sont les mêmes que celles relevées en oscil-| 
lations forcées. Le processus de fonctionnement est le suivant : 

À mesure que d diminue, la fréquence entretenue correspond à N; 
pour laquelle w, est minimal. Pour les faibles valeurs de d, V; dimi- 
nue assez vite et +, augmente. 


a) Si V, est encore suffisant pour satisfaire à la condition d’entre-! 
tien, la fréquence entretenue, légèrement supérieure à N, subsiste. 


b) Si V, est insuffisant, l’oscillateur décroche et on a l'extinction. 


Mais, il est possible que V, soit alors assez grand pour que la 
deuxième fréquence soit entretenue à la place de la première. On saute 
alors de l’une à l’autre. La pulsation entretenue est légèrement infé-! 
rieure à N,, ®, étant négatif. 

On peut avoir une idée de l’amortissement en traçant la courbe de 
résonance pour chaque fréquence propre et en déterminant la bande 
passante à 3 dB. | 

On vérifie ainsi que pour des couplages faibles et des tuyaux désac- 
cordés (N’ Æ N), on a sensiblement le même amortissement que pour 
les tuyaux isolés. Pour un couplage serré (d —0,5 cm) et des tuyaux! 
sensiblement accordés (N’ = N), la pulsation la plus aiguë a sensible-! 
ment le même amortissement que le tuyau seul, tandis que la pulsation: 
la plus basse est plus amortie. La courbe de résonance est dissymétrique 
et la bande passante passe par exemple de 2,7 à 4 Hz. On remarque 
cependant que l'amortissement, bien que légèrement supérieur, est du 


même ordre que celui de la pulsation la plus aiguë lorsque V, = V, 
(3 Hz par exemple). 


En résumé, le couplage amortit la pulsation la plus basse, mais cet 
amortissement est du même ordre de grandeur que celui des tuyaux 
isolés. Le peu de différence (0,2 à 0,4 Hz) entre la fréquence auto-entre- 


tenue et la fréquence de résonance en oscillations forcées, en constitue 
une preuve. | 


€) Lorsque le réglage correspond à V, = V,, on observe l'entretien 
simultané de deux fréquences grâce aux battements qui apparaissent. 
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La figure 24 (planche hors texte) montre les enregistrements obtenus 
sur un film recouvert de noir de fumée à l’aide d'un oscillographe à 
styles branché à la sortie de l’oscillateur, pour L'= 102 em, d— 0,5 cm 
et L’ — 100 cm, d—0,4 cm. 


L'enregistrement simultané d’un marquage de temps à 100 Hz (une 
impulsion par période) permet de mesurer la fréquence des battements. 
Elle est de 12 Hz dans le premier cas et de 1/4 Hz dans le second. On voit 
que les deux signaux ont la même amplitude et que la fréquence des 
battements est sn férieure à la différence N, — N,. Si on se reporte, en 
effet, à la figure 18, on trouve dans le premier cas N,—N,— 13 Hz et 
dans le second N,—N, — 16 Hz. 


» Il ÿ a donc attraction des fréquences propres lors de l'entretien 
simultané. On n'observe pas de synchronisation mais un entraîne- 
ment de fréquence, phénomène que l’on attribue à la non-linéarité de 
l'oscillateur [32]. 


- Des phénomènes d'entretien de plusieurs fréquences propres ont déjà 
été observés sur des cordes vibrantes [21][{22]. Van Der Pol en nie la 
possibilité dans le cas d’oscillateurs couplés à constantes électriques 
localisées [37]. 

Notre étude montre que lors de l’entretien simultané, les conditions 
d'amplitude et de phase sont satisfaites à la fois pour les deux pulsa- 
tions. Ainsi, si nous branchons la sonde microphonique au milieu du 
tuyau secondaire, on n'obtient Jamars simultanément N, et N, caron 
vérifie alors que N, et N, sont en opposition de phase. 


L' FIXE, d VARIABLE, N°’ N. 


… On n’entretient que la fréquence N, pour laquelle ®, est très petit. 
On n’observe pas d'entretien simultané de N, et N,. Même pour d très 
faible, les amplitudes V, et V, ne sont jamais égales, les courbes ne se 
rencontrant pas. 


MOD rIxE, d VARIABLE, N’=:N. 


” On a V,= V, et l’on saute d’une courbe à l’autre en plusieurs points 
lorsqu'on fait varier d. 


Cu 
- d'rixE, L' VARIABLE. 


> 


; Le saut de fréquence se fait au voisinage de L’— 102 cm pour lequel 
V, = V,, au profit de la fréquence pour laquelle ? est le plus faible. Si 
la valeur correspondante de la {ension est insuffisante, il y a extine- 
tion. 


HRTES HA à nn | 
* deg? 
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REMARQUE SUR L'ENTRETIEN DE No. 


A mesure que le couplage augmente 4, tend vers zéro, l’amortisse- 
ment de la pulsation la plus aiguë étant comparable à celui du tuyau 
seul, c’est cette pulsation qui est entretenue. La fréquence correspond 
sensiblement au partiel 2 du tuyau-de longueur L + ie 

En effet, à mesure que l’on rapproche le tuyau L”, le ventre de pres- 
sion du partiel 2 du tuyau de longueur L + L”’ se rapproche de la sonde 
microphonique et w, tend vers zéro. | 

C’est à cause de la correction de bout que l’on n’obtient pas N, —N 
lorsque d —0. Même si L'=L on a : 


[2 € 
2 ME EE EN 2 ble 


N 
alors que : 


C 


NE Des CON À | 


donc N, > N car la correction de bout est relativement plus faible. 
On peut écrire : 


AN=N,—Nœ NT", 


Application au tuyau L=100 cm 80 mm : N = 163,2 Hz, 
L, + L, —=5,4 cm, c — 34 4oo cm st et AN — 4,2 Hz. 

C'est bien l'ordre de grandeur des AN mesurés pour d—=0o et 
L+L'=2L. 


Étude théorique des fréquences propres du système couplé. — 
Hypothèses sur le couplage. Méthode de caleul. — Toute théorie doit rendre 
compte du processus de couplage 
entre les deux tuyaux. Celui-ci 
est mal défini. Une solution 
approchée peut être obtenue en 
assimilant le volume de couplage 
à une sorte de tore à surpression 
uniforme. Ce domaine correspond 
à l’aire hachurée sur la figure 25 


distance 24 l’un de l’autre. 

Les Z désignent les impédances 
acoustiques, les surfaces à consi- 
dérer sont S,—$S,— ra? et la 
surface latérale S, du volume de 
couplage pour æ— d (x compté à 
Fig 25. partir de O’). 


| 
YA 
se 


dans un plan passant par l’axe des : 
tuyaux de rayon à et situés à la. 


» 
L 


A rs 
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Ecrivons qu’il y a conservation du débit; la surpression Ap étant 
uniforme on a : 


Ap(z +7 +7)=0. (1) 


En égalant à zéro la partie imaginaire del’admittance correspondant 
aux trois impédances Z,, Z, et Z, en parallèle, on obtiendra les pulsa- 
tions propres du système. 

Les tuyaux étant ouverts aux deux bouts on peut écrire : 


FPE 
| MTS VE (2) 
e 
GE j ste qL (3) 
a | 
LES, - (4) 


Il faut donc calculer la surpression Ap, la vitesse matérielle u,, et la 
surface latérale S;. À 


Calcul de S;. — A une distance x, on à : 
S= fn 2m(a + x cos «)x.da = 2rar(r “% 2) v(5) 


_avec la condition x > d et : 


\ Sie pour ru: 
; Équation de propagation. — Si 8 est la dilatation, l'équation de com- 
-pressibilité s'écrit : 


Ap —— pc°6. (6) 


“ Considérons un volume V —S dx, 6 est donné par la relation : 


à p—AV_AS , Alr) 

1 En appelant X le déplacement élémentaire, on a : 
1 2x 

fr 


et la dilatation 8 peut s’écrire avec l’aide de (5) : 


4x 
La rNE A0 
EE (7) 
x dx 
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ë Fes ONDES L £ 
Ecrivons que la vitesse matérielle US, dérive d’un potentiel +. 


On a les relations : 


29 
CEE. (8) 
n) 
App (9) 


À l’aide de ces relations, on obtient l'équation de propagation : 


d? QUE d° 

TE +/ 0 55) = 52 (10) 
avec : 
RENE se | 
J(&X) = - re (11) 
Los we 
Calcul de Z,. — Posons : 

px, t)—= D(x) exp (y(wt — qæ)). (12) 


x 


Ea supposant q constant, avec (8), (g) el (12) on a : 
7 + HO) 


MS TN DPI 
Co —n)s 


En portant l'expression (12) de © dans (10) on obtient la relation : 


ARR 
DÉsrens 


et avec l’aide de (5) on a : 


à (x + #) + ag + ©) N (13) 


En faisant æ — d et en ne conservant que la partie imaginaire, puis- 
que l'on ne s'intéresse qu'aux pulsations propres et en négligeant le 
deuxième terme du dénominateur devant le premier, car g?d? < 1, on 
obtient : 


far 4d * (14) 


ET Te) 


éd ue CRd re à dure np dés nd M ii 
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Remarque. — En même temps que la relation entre ®’ et ® obtenue 
en portant (12) dans (10), on trouve également une vitesse de phase : 
Cie 


o 
On a pour æ — d avec g =" 


’ Te? Std 
SRE el pour d € a. 
UE +7) 
On a donc une anomalie de propagation pour les valeurs très faibles 
de d, alors que pour d — a, on peut prendre g'—gq à 5 p. 100 près. 


Équation aux pulsations. — On peut finalement écrire : 


a a? 


; cotg gL + cotg gL'—— À (15) 
> 

C’est une équation-transcendante que l’on peut résoudre graphique- 
ment. 

La figure 26 représente les solutions pour deux tuyaux tels que L’ 
soit inférieur à L de 15 p. 100 environ, soit un désaccord triple de 
celui utilisé pratiquement, et ceci afin de faciliter le tracé graphique. 

Seules les deux premières pulsations ont pu être mises en évidence. 

Pour d grand, on a les pulsations propres des tuyaux isolés : 


Ah el - mi 


A mesure que le couplage croît (d diminue), la pulsation la plus 
“aiguë o«, reste sensiblement constante alors que la plus basse o, 
“diminue et d'autant plus vite que d'est plus petit. 
” Pour d'trés petit, la pulsation w, est voisine de si LL", ce qui 
- correspond à une longueur d'onde À — 2L. 

En portant (2), (3) et (13) dans (1) on a : 


le terme imaginaire étant nul. Cette équation ne peut être satisfaite que 
si Ap—0. On a alors un nœud de pression entre les deux tuyaux et la 
“pulsation w, correspond au partiel 2 du tuyau de longueur 2L, la pul- 
“sation ©, correspondant au fondamental du tuyau de longueur L. 

Cette théorie est coufirmée par l'expérience. Elle n’est qu'approchée 
cependant, étant donné l'hypothèse simplificatrice sur l'uniformité de 


Ap. 


Annales de Physique, 1967. 12 
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; Fax : . ue 
On peut signaler une analogie électrique qui conduit à une équatio 
du même type que (15). On a ici l'équivalent de deux lignes électriques 
couplées par une bobine commune en dérivation. En faisant varier 


À \ \ \ 
SE TT IS 31 Non 
ES Æ == ET EX 
é LES 2L e pere sat ES 
0 mr " 
2L | 
(il | 
\ ; 
couplage TT | 
Croissant 
di 
Fig #26: 


l’impédance de la bobine de l'infini à zéro, on passe du fonctionnement. 
séparé des deux lignes, au fonctionnement sur le partiel 2 de la ligne 

de longueur totale. Le bouchon d’air, à la sortie des tuyaux, joue par 
4 son inertie, le rôle de la bobine électrique. 


ES 


Thèse Boussrau 


Annales de Physique, 1961. 
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Cependant, si l'on montre la possibilité d'entretenir deux fréquences 
propres, on n’explique pas pourquoi ces deux fréquences sont stables 
simultanément. Seule une étude plus complexe tenant compte de la non 
linéarité de l’amplificateur, pourrait en rendre compte. Elle sera entre- 
prise ultérieurement. 


CONCLUSION 


Après avoir souligné, tant du point de vue théorique qu'expérimen- 
tal, les difficultés d'entretenir électroacoustiquement un tuyau sonore 
ouvert, sur ses fréquences propres, nous avons pu dégager un montage 

» permettant d'obtenir le fondamental des tuyaux avec une précision de 
. fréquence supérieure à 1/500 (0,2 Hz sur 160). 
_ Ce résultat n’a pu être obtenu qu’en utilisant la sélectivité du tuyau 
"vibrant sur son fondamental. Ce tuyau étant introduit dans une boucle 
de réaction, il suffit d'évaluer les déphasages des divers éléments cons- 
ütutifs afin d'obtenir un déphasage total nul à la fréquence de réso- 
nance du tuyau. 

Le haut parleur électrodynamique est l’élément de choix comme organe 
excitateur, le déphasage entre la vitesse de sa membrane et la tension 
électrique appliquée étant voisin de x/2 et sa forme se prêtant bien au 

- couplage avec le tuyau. 

Une sonde microphonique a été étudiée pour prélever l'énergie dans 
- le tuyau. Elle introduit un déphasage réglable ce qui permet d’entrete- 
-nir la fréquence propre du tuyau avec précision. 
…._ Il faut cependant, pour assurer une stabilité de fréquence conve- 
“nable, que le tuyau soit peu amorti. Nous avons défini un coefficient 
“de surpression pour un tuyau vibrant sur son fondamental. Ce coeffi- 
cient permet de choisir les tuyaux qui conviennent pour l’oscillateur. 
On 2 ainsi vérifié qu’un tuyau de longueur 100 cm et de diamètre 4cm 
a un coefficient de surpression du même ordre de grandeur qu'un 
tuyau de diamètre double. En effet, la viscosité l'emporte alors sur le 
rayonnement. Pour des tuyaux de plus petit diamètre, la viscosité est 
“trop importante et le coefficient de surpression trop faible provoque 
une diminution de la stabilité en fréquence. 
4 Ce type d’oscillateur se prête à de nombreuses applications : mesure 
de la correction de bout des tuyaux, de l’amortissement, de l'influence 
“d'obstacles divers, par exemple. 
À Nous avons étudié plus particulièrement le couplage avec un autre 
tuyau passif de longueur réglable. 
…. Après une étude expérimentale systématique des fréquences propres 
“du système couplé. nous avons obtenu l'entretien simultané de deux 
“fréquences propres. Les battements observés peuvent durer des heures 
et la stabilité est remarquable bien que le réglage soit assez critique. 
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L'étude expérimentale a déterminé les coaditions d'entretien simul- 
tané de ces deux fréquences ; elles ont même amplitude et un amor- 
tissement du même ordre. 

Une théorie choisissant un mode de couplage a permis d'étudier les 
fréquences propres du système et ses résultats sont confirmés par 
l’expérience. 

Cependant cette étude n’est pas terminée. Il faut encore rechercher 
les raisons de la stabilité simultanée des deux fréquences propres. En 
outre, des études de synchronisation avec un autre oscillateur du même 
type sont en cours. 

(Laboratoire de Radioëélectricité 
et d'Electroacoustique 
de la Faculté des Sciences de Bordeaux). 
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CONTRIBUTION A L'ÉTUDE 

DES SPECTRES L EXCITÉS 
PAR BOMBARDEMENT ÉLECTRONIQUE 
DE QUELQUES ÉLÉMENTS LOURDS : 


RAPPORTS D'INTENSITÉ 
ET VARIATIONS EN FONCTION DE Z (1) 


Par Crarces VICTOR 


INTRODUCTION 


Le réarrangement du cortège électronique d’un atome excité, donne 

. lieu à l'émission d’un rayonnement électromagnétique (rayonnement X 
. ou lumineux) ou à une émission d'électrons (Electrons Auger). 
Dans notre travail, seule l’excitation de la couche L sera considérée. 

Dans ce cas nous verrons que la présence des trois sous-couches, Lx, 
» Li, Lin, rend le phénomène plus complexe que pour la couche K. En 
- effet pour le niveau K qui est unique la forme du spectre X est indé- 
 pendante du processus d’excitation. Pour les niveaux multiples tels que 
Lou M le spectre est la superposition des spectres pour chaque sous- 
- niveau. Les longueurs d’onde des rayonnements X émis sont indépen- 
 dantes du mode d’excitation, ainsi que les rapports d'intensité des spec- 

tres relatifs à chaque sous-niveau. Mais les intensités relatives d’un 
* spectre complet sont fonction de ce mode d’excitation en raison des 
+ différentes probabilités d’excitation et de l'importance variable des 
» transitions entre sous-couches L (effet Coster-Kronig) (9). Nous passe- 
ions rapidement en revue les principaux modes d’excitation du cortège 
» électronique. Nous utiliserons comme mode d’excitation le bombar- 
 dement électronique dans un tube à rayons X. Après avoir donné les 
; intensités relatives des différentes raies L dont la désignation est expli- 
L 
() Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Paris 
… pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
26 juin 1956 devant la Commission d'examen. 


Annales de Physique, 1961. 
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citée dans le tableau I ci-après, nous étudierons la variation de ces 
intensités relatives en fonction de Z pour chaque sous-niveau. De plus 
nous donnerons l’allure de la variation des transitions Coster-Kronig en 
fonction de Z. 


CHAPITRE PREMIER 


Différents modes d’excitation du cortège électronique. 


La création d’une place vacante peut être produite par plusieurs pro- 
cessus différents qu’on peut classer ainsi. 

a) Bombardement extérieur de l’atome par des électrons (par exem- 
ple dans un tube à rayons X) ou par des particules plus lourdes (pro- 
tons, rayons «, etc.). 

b) Irradiation d’une cible par des photons. Divers travaux relatifs à 
ce processus d’excitation ont été effectués (4) (5) (6) (25). Ces expérien- 
ces sont très délicates étant donné le rendement très faible de cette 
méthode d’excitation. 

c) Interaction entre le noyau et le cortège électronique. 

On a montré, ces dernières années, que le noyau ne pouvait pas être 
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considéré comme isolé au centre du cortège, mais qu'il y avait une cer- 
taine probabilité pour que l'énergie disponible à l’intérieur du noyau soit 
transmise au cortège. Ce transfert se traduit, en général, par la créa- 
tion d’une place vacante et par voie de conséquence par l'émission de 
rayons X ou d'électrons Auger. 

Les phénomènes essentiels traduisant l'interaction entre le noyau et 
le cortège électronique sont les suivants : 


Conversion interne. — Dans ce phénomène qui est un des princi- 
paux, l’énergie d’excitation du noyau se transmet à un électron du cor- 
tège qui part avec une énergie hv — w; où w; est l'énergie de liaison de 
l'électron sur la couche £. Les électrons des différentes couches peuvent 
être extraits, mais ce sont les couches K et L qui interviennent le plus, 
la conversion dans la couche M étant déjà faible en général. 

Lorsqu'on examine une source radioactive, on observe donc les rayon- 
nements X caractéristiques de la couche K, de la couche L, M, etc., en 
dehors du rayonnement y correspondant à la désexcitation. La conver- 
sion interne est maintenant un phénomène très étudié tant au point de 
vue expérimental que théorique. 


Capture électronique. — Lors de la transformation à l’intérieur du 
noyau d’un proton en neutron il peut se faire que l'émission d’un élec- 
tron positif soit remplacée par la capture d’un électron négatif extérieur 
au noyau. 

Ce sont évidemment aussi les électrons K ou L qui étant en moyenne 

- les plus près du noyau auront le plus de chance d’être absorbés ; il en 
résultera une place vacante dans le cortège. 

… Quelques travaux ont été faits sur la capture K (22) mais très peu sur 
la capture L (23). 

- D'une manière générale la capture électronique peut se produire si 
- l'énergie W, correspondant à la différence de masse des noyaux initial 
et final satisfait à la relation W, >—m,c? où m, est la masse de l’élec- 
- iron au repos. 

. Le rapportentre capture K et capture L dépend beaucoup de la nature 
-de la transition qui se produit à l’intérieur du noyau ; dans les transi- 
tions permises la capture K est en général prépondérante. 2 

+ La radioactivité par capture électronique est difficile à mettre en évi- 
\dence. En effet, elle ne se manifeste directement à l'extérieur dè l’atome 
que par les rayonnements X de réarrangement qui suivent l'ionisation 
due à la capture d'un électron. C’est ce dernier phénomène qui a permis 
de découvrir la capture électronique (1). ue , 

Le réarrangement donne des raies X caractéristiques ou des élec- 
trons Auger correspondants à l'atome de nombre atomique (Z— 3). 

- Les raies X de l'atome (Z— 1) sont d’ailleurs renforcées si la capture 
‘électronique conduit à un état excité du noyau final qui libère son 
“énergie par conversion interne. 


r 
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Ce n’est qu’en 1949 que Pontecorvo-Kirkwood et Hanna (21) mirent 
en évidence la capture L sur l’argon 37. 


Jonisation interne. — Divers effets secondaires peuvent apparaître 
lors de désintégration « ou 8. En particulier le changement brusque de 
charge du noyau perturbe le cortège électronique, celui-ci peut être 
excilé ou ionisé : il s’agit d’autoexcitation ou d’autoionisation (25). 

De même le phénomène d'ionisation interne provoqué par le passage 
de la particule émise à travers le cortège peut créer une place vacante 
dans les couches électroniques de l’atome (27). L'observation de ces 
phénomènes est extrèmement délicate du fait de leur faible probabilité 
et aussi, souvent, parce qu’ils sont masqués par des phénomènes beau- 
coup plus probables (rayonnement de freinage, conversion interne, etc.). 


Différences entre les rayonnements X, 
dus à l’excitation par bombardement extérieur 
et à l’interaction noyau-cortège. 
\ 

Dans le cas de l'interaction noyau-cortège l'excitation vient du centre 
de l’atome (noyau), de ce fait les probabilités d’excitation des trois sous- 
couches L;, Li, Li ne sont päs nécessairement les mêmes que pour un 
bombardement extérieur. 

Dans ce qui va suivre nous nous limiterons, en ce qui concerne 
l'interaction noyau-cortège, à la conversion interne. 

On peut faire deux remarques générales : 

1) La fréquence des rayonnements émis est la même dans les deux 


cas, que l'atome soit excité par conversion interne ou par bombarde- 
ment extérieur. En effet quelle que soit la manière de créer la place 


vacante le réarrangement se fait de la même façon. Cette identité a été 


vérifiée avec une bonne précision dès les premiers travaux sur les spec- 
tres X dus à la conversion interne (11). Récemment Dumond et ses col- 
laborateurs (20) disposant d’un spectrographe à très grande dispersion 
l'ont vérifiée avec une haute précision. 

2) En ce qui concerne les intensités, au contraire, on conçoit que les 


probabilités relatives d’excitation seront différentes selon les modes 
d'excitation. 


Cependant pour la couche K qui ne comprend qu’un seul niveau les 
intensités relatives des différentes raies K seront les mêmes dans le 
deux cas. 

Pour la couche L les phénomènes sont plus complexes et nous allons 
les étudier avec plus de détails. Ce qui a été dit pour la couche K est 
valable pour les sous-couches L;, Li, Lin, prises séparément. Ainsi les 
rapports &; &2; P, d'une part, 6, ; y, d'autre part, etc., sont indépen- 
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électron d’une autre couche M, N ... ; au lieu de la couche L, ce sont 
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dants du mode d’excitation. Mais le rapport & : B,, par exemple dépend 


du nombre initial de places vacantes en Lin et Ly (fonction de la ten- 
Sion d’excitation) et de la probabilité des transitions Coster-Kroni 


Rappelons que les passages Coster.-Kronig 
atome est ionisé dans la couche L; ou L 


passage : Lu-Lr, Lir-Lyr Ln-L 
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pondant aux transitions qui se font vers Lu ou nes ui 
Néanmoins les niveaux d'énergie étant légèrement différents dans 
un atome doublement ionisé, ces transitions auront une longueur d'onde 
légèrement différente, ce sont les raies satellites. ; SE 
Le phénomène Coster-Kronig dépend de la valeur u pere 
mique. En effet, pour un élément de numéro atomique Z une transition 
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sans rayonnement Lr-L ou BASE sera capable d’exciter se 
si l'énergie libérée Wir Win 8St supérieure à l'énergie de liaison d’un 
sous-niveau de la couche M d’un atome ionisé en Lys ou L;,. Dans le cas 
par exemple où W;,,-W,,, > Win il faudra prendre pour Way, Il SA 
gie de liaison d’un électron de la sous-couche M;y correspondant approx'- 
mativement à un atome Z + 1 puisque la place vacante sur Lin diminue 
d’autant l’effet d'écran. 


5000 


LA 
MntZ+D 


4000 


M,y(Z+1) 


/ 
F 
/V M, (+1) 


3000 


2000 


Le diagramme de Coster-Kronig permet de déterminer les valeurs 
de Z pour lesquelles l'apparition de raies satellites est possible (11) 
(fig. I-ID. 

Nous avons reproduit ce diagramme pour Z >> 69. On voit que les 
raies satellites relatives au niveau Li apparaissent pour Z > 73. 

Sur l'enregistrement ci-contre de la raie «, du thorium la dissymétrie 
montre nettement la présence de la bande satellite (fig. III). 

Divers auteurs ont montré comment on pouvait calculer l'intensité 
des raies L en tenant compte de l'effet Coster-Kronig (16) (24) (30) (31). 


Probabilité d’ionisation des sous-niveaux L suivant le mode d’excitation. — 
D’après ce que nous venons de voir l'intensité des différents rayonne- 
ments L et des raies satellites est un phénomène très complexe. Cepen- 
dant des probabilités d’excitation relatives différentes pour les trois 


SPECTRES L EXCITÉS PAR BOMBARDEMENT ÉLECTRONIQUE 189 


sous-niveaux L;, Lu, Lin donneront des rapports d'intensité différents. 

Dans le cas du bombardement électronique les probabilités relatives 
d excitation sont imprécises. Si l’énergie des électrons incidents est suf- 
fisamment élevée (nous verrons plus loin par une vérification expérimen- 
tale que dans tous les cas que nous avons étudiés la condition était 
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Fig. III. 


remplie) les probabilités d’ionisation sont approximativement dans le 
rapport inverse des énergies de liaison et proportionnelles au nombre 
d'électrons de la couche. Dans les atomes lourds cette énergie de liai- 
son est grossièrement la même pour les trois sous-couches et dans ce 
- cas les probabilités d’excitation relatives des sous-couches L;, Li, Lin 
- sont donc proportionnelles au nombre d'électrons de chacune de ces 
 sous-couches, soit 25-25-50, les nombres d’électrons étant respective- 
- ment 2-2-/4. 
- En ce qui concerne la conversion interne la probabilité d’ionisation 
dépend de l’énergie de la transition, de la nature électrique ou magné- 
- tique du rayonnement, de sa multipolarité, et de Z. Les calculs théori- 
ques relatifs à la conversion interne dans la couche L ont été faits par 
plusieurs auteurs (13) (28). Par exemple, pour des rayonnements dipo- 
 laires magnétiques M (1) et quadripolaires électriques E (2) et pour des 
énergies de transition y de l’ordre de 100 keV dans les noyaux lourds 
les probabilités d’excitation des sous-niveaux L sont respectivement 
90-8-2 et 3-55-/2. À 
_ On voit que ces chiffres seraient très différents de ceux qui corres- 
pondent à l'excitation extérieure. En l'absence de transitions Coster- 
 Kronig les intensités relatives seraient très différentes dans les trois cas. 
En particulier pour un rayonnement M (1) dont la conversion dans la 
couche L;, est très faible on devrait constater une diminution notable 
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d'intensité des raies correspondantes (x, ; & ; 8. etc.) et une augmen- 
tation importante des raies correspondant à des transitions vers L; (Bs; 
8, etc.). Mais les transitions Coster-Kronig vont tendre à égaliser les 
probabilités relatives d’excitation. 

Par ailleurs comme la probabilité relative à la couche L; est beau- 
coup plus élevée que dans le cas d’excitation externe, on constatera la 
présence de raies satellites d'intensité plus grande. 

C’est ce qui a été constaté en particulier dans le cas de la transition 
de 47 keV du RaD qui est un rayonnement M (1) pur (12). 

En ce qui concerne les rayonnements E (2) on constatera l'absence de 
transition vers L,. On voit donc que réciproquement il sera possible, au 
moins dans certains cas favorables, par l’étude des spectres L corres- 
pondant à la conversion interne d'obtenir certains renseignements sur 
la nature et la polarité de la transition. 

Ainsi dans le cas du ?#?Cm, Barton, Robinson et Perlman (2) ont 
montré que le rayonnement y de 50 keV devait être un E (2). 

Cependant, dans de nombreux cas, la présence de plusieurs rayon- 
nements rend cette détermination irès difficile. Une autre difficulté, 
expérimentale cette fois, provient de ce qu'il n’est pas possible d’étudier 
les différentes raies séparément comme on peut le faire à l’aide de la 
diffraction cristalline ; par exemple, au compteur proportionnel ou par 
absorption sélective on ne peut séparer que les trois groupes L, ; Lg ; L,. 

Par ailleurs l’étude du rayonnement L émis par les radioéléments ne 
peut apporter de résultats fructueux que si on connaît le spectre L des 
mêmes éléments obtenus par bombardement extérieur. Dans ce cas la 
répartition des ionisations varie très peu en fonction de Z comme nous 
le verrons au chapitre III. 


CHAPITRE II 


Choix du détecteur. 


Jusqu'à présent on n'a déterminé avec précision que les rapports 
d'intensité entre les raies appartenant à un même groupe (x, 8 ou Y) (9). 
La mesure de l'intensité relative de raies appartenant à des groupes 
différents se heurte à des difficultés expérimentales nombreuses avec 


les méthodes utilisées. Nous analyÿserons par la suite ces difficultés. 


Nous avons cherché à réaliser un appareillage permettant de déterminer 
les rapports d'intensité de toutes les raies d’un spectre L. 

Le détecteur étant l'élément essentiel, nous allons examiner les avan- 
tages et les inconvénients des principaux systèmes. 


- 
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Plaque photographique. — Les mesures les plus courantes ont été 
* faites à l’aide de la plaque photographique. 

Il est très difficile de faire des mesures d’intensité précises avec une 
plaque photographique lorsque la gamme d'intensité s'étend de 1 à 100. 
Très rapidement la saturation de la plaque est atteinte. 

D'autre part, on ne peut pratiquement pas déterminer le rendement 
en fonction de la longueur d’onde ; surtout lorsque les discontinuités K 
de l'argent ou du brome se superposent au spectre. 

Enfin l'influence du développement sur le grain et le noircissement 
sont des causes d’erreurs supplémentaires. 

Par contre, la plaque présente l’immense avantage d’être impres- 
sionnée au même instant par toutes les longueurs d'onde du spectre ; 
on s’affranchit ainsi des fluctuations d'intensité du faisceau incident. 
En effet, malgré les précautions prises ces fluctuations ne sont pas 
négligeables, le secteur au laboratoire passant fréquemment de 115 à 
1395 volts. 


Chambre d’ionisation. — Elle présente l'inconvénient d’être très 
délicate à utiliser. En effet, la chambre d’ionisation fournit un courant 
qui demande un amplificateur de courant continu à gain élevé et une 

. Jampe d’entrée à faible bruit et très grand isolement de grille. Ceci 
produit très facilement une instabilité du zéro et des fluctuations de 
mesure dont il est très difficile de s’affranchir. 


Compteur Geiger. — Au-delà d’un certain diamètre et d’une cer- 
taine pression du mélange remplissant un compteur Geiïger, le palier 
n’est atteint que pour des hautes tensions très élevées. Or le volume du 
- compteur et la pression du gaz déterminent le rendement comme nous 
- le verrons plus loin. 

Par exemple pour un compteur classique rempli avec un mélange 
argon-alcool, la pression est de l’ordre de 10 cm et le diamètre environ 
- de 12 mm. Dans ces conditions le palier est atteint au-dessus de 
: Boo volts. Si l’on augmente notablement le diamètre et la pression il 
- faut rapidement des tensions de 5 à 6 000 volts. Enfin la présence d’un 
. mélange autocoupeur limite le taux de comptage et les pertes ne sont 
. plus négligeables au-delà de 10 000 coups par minute. 

- Par contre, le compteur Geiger ne nécessite qu’un appareiïllage élec- 
tronique en général simple et sûr. 


» Compteur proportionnel et compteur à scintillations. — On peut 

considérer que le compteur proportionnel et le compteur à scintilla- 
tions sont deux détecteurs qui se complètent. Le compteur à scintilla- 
tions est délicat à utiliser pour des énergies inférieures à 10 keV. En 


effet les impulsions dues au bruit de fond du photomuitiplicateur sont 
-du même ordre que celles produites par un rayonnement d'énergie 
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inférieure à 10 keV. Par contre jusqu’à environ 300 keV son rendement 
est de 100 p. 100. 

Quant au compteur proportionnel il permet d’atteindre des énergies 
de 4 à 5 keV sans grandes difficultés mais son rendement est plus 
faible que celui du compteur à scintillations. 

Au point de vue de l’appareillage électronique suivant ces détec- 
teurs, la seule différence réside dans ie gain de l’ampliticateur qui est 
de quelques centaines pour le compteur à scintillation et de plusieurs 
dizaines de mille pour le compteur proportionnel. 

Devant travailler entre 5 et 20 keV nous avons adopté le compteur 
proportionnel. 

Les autres raisons de ce choix sont : 

1) sa vitesse de comptage très élevée (nous n'avons observé aucune 
perte à 150 oo coups/minute) ; 

2) son rendement, la pression du gaz et le volume plus grand que ceux 
d’un compteur Geiger lui donnent un rendement supérieur. Il est de 
10 à 50 p. 100 dans la gamme des longueurs d'onde qui nous intéresse ; 

3) la possibilité de déterminer son rendement en fonction de la lon- 
gueur d'onde ; | 

4) enfin il permet à l’aide d’un sélecteur d'amplitude d'éliminer les 
rayonnements d'énergie différente de ceux que nous mesurons. 

Il présente les inconvénients de nécessiter un appareillage électro- 
nique plus délicat qu’un simple compteur Geiger. 

De plus, l'exploration se faisant en un temps assez long, les fluctua- 
tions du tube gênent énormément les mesures (seule la plaque photo- 
graphique élimine cet inconvénient). 

Nous décrirons plus loin le compteur utilisé. 


Description de l’ensemble expérimental. 


Dans la zone de focalisation d’un spectrographe à cristal courbé nous 
avons placé le compteur proportionnel muni d’une fente réglable en 
largeur et en hauteur. Le compteur était alimenté par une haute ten- 


R,.Ch. I; 


HT. Secteur 


bisnasmanee . 


SPECTRES L EXCITÉS PAR BOMBARDEMENT ÉLECTRONIQUE 193 


sion stabilisée et suivi d’un ensemble électronique constitué par un 
préamplificateur, un amplificateur, un sélecteur, un intégrateur et un 
enregistreur (fig. IV). 


L'installation à rayons X. — Nous ayons utilisé un tube démon- 
table type Beaudoin. Son système d’alimentation monté selon le prin- 
cipe classique de la figure V permet de compenser les variations de 
débit du tube lorsqu'elles sont assez faibles. Les grosses fluctuations 
sont corrigées par l'expérimentateur. 


Enregistreur 


Fig. V. 


Anticathode, Elle est constituée par un support de cuivre rouge. 
Sur ce support nous avons déposé, par un procédé électrolytique au 
tampon (procédé mis au point par les Établissements Dalic) du platine, 
de l’or, du plomb et du bismuth. Ceci nous permet d'utiliser une anti- 
cathode en métal pur de quelques centièmes de millimètre d'épaisseur. 
- Les anticathodes de thorium et d'uranium ont été préparées au labora- 

toire d'Arcueil sous la direction de M. Bouissière. 


» Le spectrographe. — Nous avons utilisé la méthode du cristal 
* courbé (par transmission) mise au point en 1932 par Y. Cauchois (7). 
L'appareil que nous avons utilisé a été construit au laboratoire par 
M. Frilley (14). 

Un des principaux avantages de ce type de spectrographe est sa 
grande luminosité. En effet le faisceau incident n’est pas limité par des 
fentes et le cristal courbé fait converger les rayons sur le cercle de 
focalisation. 

+ Nous avons fait les mesures avec un cristal de mica de 37/100 mm 
et un de 12,5/100 mm d'épaisseur en nous servant des plans 100 dont 
la distance réticulaire est de 2,55 À et la dispersion environ de 
12,5 uX/mm pour un rayon de courbure du cristal de 4o cm. 


Le compteur. — Description mécanique. — Le compteur utilisé com- 
prend deux parties (fig. VI) : hé 
1) le compteur proprement dit constitué par une coque d'aluminium 
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cylindrique (A) de 1: mm d'épaisseur et 4o mm de diamètre, percée de 
deux fenêtres (B) opposées, fermées par une feuille d'aluminium de 
5/1 000 mm. Au centre de cette coque est tendu un fil de tungstène (C) 
de 1/10 mm. Des anneaux de garde (D) aux extrémités du fil limi- 
tent le volume utile et évitent au comp- 
teur de travailler dans la zone du champ 
perturbé ; 

2) cet ensemble est contenu dans un 
cylindre de laiton (E) muni aussi de 
deux fenêtres, fermées par une feuille 
d'aluminium de 2/100 mm. Le deuxième 
cylindre sert de récipient étanche et de 
blindage. 

Nous avons adopté ce montage parce 
qu'il est plus facile de fabriquer un 
cylindre étanche indépendant du comp- 
teur, plutôt qu'un compteur seul. 

D'autre part le volume du gaz est 
plus grand et par suite la constance du 
mélange plus élevée. 

Enfin nous avons pu placer sur ce 
cylindre la mécanique commandant la 
fente et ainsi la rendre solidaire du 
compteur sans usinage délicat de la 
coque elle-même. La largeur de cette 
fente est commandée par deux excentri- 
ques permettant l’un un réglage fin 
(1/10 mm par demi-tour), l’autre un 
réglage grossier (1 mm environ par 
BAVE. demi-tour). 

L'entrée haute tension et la sortie du 


signal se font à l’aide de passages en stéatite (F) soudés au laiton. Un : 


robinet métallique (G) à membrane de caoutchouc (H) et un flexible 
muni d’un joint torique permettent le remplissage. 

Le compteur est rempli à la pression atmosphérique d’un mélange 
classique argon-CO, dans les proportions 98 p. 100 d’argon, 2 p. 100 
de CO, (29). La présence de nombreuses pièces de laiton et de plexi- 
glas à l’intérieur du compteur modifiant la composition du mélange 
dans le temps — et par suite le pouvoir multiplicateur — nous l’avons 
rempli toutes les semaines pour éviter cette évolution. 

La largeur de fente utilisée pour les mesures est de 6/100 mm. Nous 
avons limité la hauteur à des valeurs comprises entre 1 mm et 4 mm 
pour éviter les erreurs dues au manque de parallélisme entre la raie 


et la fente. Ces erreurs auraient entraîné un élargissement des 
raies. 
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Dispositif d'entraînement du compteur. — Le compteur muni de 
sa fente est entraîné par une vis millimétrique de sorte que la fente se 
déplace dans le plan tangent au cercle de focalisation. Un moteur syn- 
chrone à deux sens de marche assure la rotation de la vis. 

La vitesse de rotation est de 1 tour en 10 minutes, ce qui représente 
un déplacement de la fente de 1/10 mm à la minute. Nous avons vérifié 
que ce déplacement était régulier aux erreurs près du pas de la vis. 

_ Ces erreurs ne sont pas décelables sur les enregistrements. 

. La position des raies est repérée à l’aide de deux disques gradués 
l’un en 1/100 mm et l’autre en millimètres, ces deux disques étant 
entraînés par le moteur et un système à engrenages démultiplicateurs. 
D'autre part il est possible de débrayer le moteur de l’ensemble vis et 
disques de repérage (ces deux derniers restant couplés). Ceci permet 
de déplacer rapidement à la main le compteur pour passer d’un groupe 
de raies à un autre groupe. 


Ensemble électronique. — L'ensemble électronique comprend : 


— une haute tension, 
— un amplificateur linéaire précédé de son préamplificateur, 
— un sélecteur, 
— un intégrateur, 
— un enregistreur. 
La haute tension est une haute tension stabilisée pouvant varier de 
900 à 2500 volts. 
. La tension de fonctionnement du compteur est de 1 950 volts. 


- Préamplificateur et amplificateur. — Le compteur délivrant des signaux 
de très faible amplitude (quelques millivolts), il est nécessaire 
d’avoir un amplificateur de gain très élevé. L'entrée de cet amplifica- 
“teur doit avoir un niveau de bruit très inférieur à l'amplitude du signal. 
Le préamplificateur utilisé répond à ces conditions. Il est placé directe- 
-ment sur le compteur et la liaison entre le fil et la grille d'entrée est 
directe et très courte. Le gain en tension de ce préamplificateur est 
d'environ 20. Sa sortie est constituée par un cathode-follower permet- 
tant une adaptation correcte au câble de liaison ; celui-ci peut alors être 
assez long sans atténuer ni déformer le signal transmis. Nous pouvons 
ainsi relier ce préamplificateur à l’amplificateur proprement dit par un 
“câble souple qui laisse la possibilité de déplacer le compteur. 

Pour transmettre correctement des impulsions de compteur propor- 
tionnel ayant un temps de montée de quelques 1077 sec il est nécessaire 
que la bande passante de l’amplificateur et du préamplificateur soit de 
quelques mégacycles. à 

… L’amplificateur utilisé ayant une bande passante d'environ 2 méga- 
cycles permet la transmission correcte des fronts de montée des impul- 
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sions du compteur. Toutefois, afin d’avoir à la sortie de l’amplificateur 
une impulsion facile à analyser et afin d'éliminer les troubles dus à des 
perturbations telles que du 50 périodes recueilli par une mauvaise 
masse ou existant dans l’amplificateur, il existe dans celui-ci un cir- 
cuit intégrateur différenciateur. 

Pour répondre aux conditions de l’expérience nous avons utilisé dans 
ces circuits des constantes de temps de l’ordre de 10-56 pour l’intégra- 
tion et la différenciation. 

Le gain total nécessaire pour recueillir à la sortie des impulsions de 
quelques volts à 120 volts environ était de 2 500 multiplié par 20, qui 
est le gain du préamplificateur, soit au total environ 50 000. 


Le sélecteur. — Nous avons utilisé derrière l’amplificateur un sélec- 
teur d'amplitude pour nous affranchir des perturbations restantes à 
faible niveau et des rayonnements détectés par le compteur d'énergies 
plus petites ou plus grandes que celles à mesurer. 

Le sélecteur est du type à comptage différé (35), il a été construit au 
laboratoire selon le modèle mis au point au C. E. A. 

Le montage des boîtes à décades déterminant la bande a été modifié 
afin de permettre l’utilisation d’une bande suffisamment large pour que 
l'étendue de longueur d'onde d’un spectre L entier d'un corps donné 
soit comprise dans cette bantle. Nous avons dû déterminer la place 
du seuil inférieur et du seuil supérieur de telle sorte que toutes les 
impulsions dont l’amplitude correspondait à la gamme complète de 
longueur d'onde d’un spectre soient comprises dans la bande. 

Dans ce but nous avons placé la fente du compteur sur la raie la plus 
intense du côté des grandes longueurs d’onde soit «, et nous avons 
tracé la raie correspondant à ce rayonnement monoénergétique en 
déplaçant une bande très étroite du sélecteur. C’est ainsi qu’il est pro- 
cédé lorsqu'un sélecteur allié à un compteur proportionnel est utilisé 
pour de la spectrographie de rayonnement y (par exemple) sans l’aide 
d'un spectrographe à cristal courhé. 

Geci nous donne le réglage du sélecteur pour une raie de longueur 
d'onde égale à «1. 

En procédant de même après avoir placé la fente vers l’autre extré- 
mité du spectre (y, par exemple) nous aurons le réglage du sélecteur 
pour la longueur d'onde de cette raie. 

I nous suffit alors de prendre comme seuil inférieur une valeur infé- 
rieure à celle trouvée pour «, et comme seuil supérieur une valeur supé- 


rieure à celle trouvée pour y,. Ce réglage a été effectué pour chaque 
corps étudié. 


L'intégrateur. — A la sortie du détecteur les impulsions sont envoyées 
dans un intégrateur. Dans cet appareil un circuit accumulateur produit 
un courant proportionnel à la fréquence des impulsions. 
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Nous.avons vérifié la linéarité de cet appareil à l’aide d’un généra- 
teur fournissant un nombre d'impulsions par minute pouvant atteindre 
90 000 c/min. L'erreur due à l'intégrateur est inférieure à 0,5 p. 100. 

. Le circuit accumulateur permet la commutation de {4 constantes de 
temps : 4, 10, 20 et 8o secondes. Ces temps correspondent au temps de 
charge du condensateur d'intégration. Néanmoins la charge étant 
exponentielle, il est nécessaire d’attendre trois ou quatre fois ce temps 
pour que la lecture soit correcte. 
Ce point particulier de la chaine d'appareils considérés jusque-là, 
conditionne la vitesse de déplacement du compteur. En effet il faut que 
l'intégrateur suive fidèlement au cours de ce déplacement les variations 
d'intensité. 

Si l’on prend un temps d'intégration de 10 secondes on peut admettre 
que la mesure est correcte au bout de 4o secondes. 

Dans les cas extrêmes le déplacement nécessaire pour parcourir les 
flancs d’une raie ne fait jamais moins de 1/10 mm. 

Donc la fente du compteur ne devra pas se déplacer de plus de 
1/10 mm en /{o secondes, soit une vitesse de déplacement de : mm en 
7 minutes environ. 

Par sécurité nous avons choisi pour vitesse de déplacement du comp- 
teur 1 mm en 10 minutes et un temps d'intégration de 10 secondes. 

Nous avons vérifié expérimentalement la fidélité du système en 
explorant une mème raie dans un sens et en sens inverse les deux enre- 
gistrements se superposent parfaitement. 


L’enregistrement. — La sensibilité de l'enregistreur était de 
10 millivolts pour toute l'échelle. Il marquait un point toutes les 
4 secondes. L'échelle pouvait être parcourue, entièrement en 1 seconde, 
vitesse de réponse largement suffisante d’après ce qui a été dit au para- 
graphe précédent. La largeur du papier était de 25 cm. Nous avons 
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trans'ormé le courant fourni par l’intégrateur en t-nsion dans une résis- 
tance. Cette tension est divisée par un système potentiométrique nous 
permettant de la faire varier linéairement ; grâce à ce montage il est 
possible de dessiner des raies couvrant la surface d'enregistrement 
quelle que soit l'importance du signal délivré par l'intégrateur. 

La photo ci-jointe de l'enregistrement des raies du tungstène est un 
exemple des résultats obtenus (fig. VIT). 

Nous avons ainsi toujours des enregistrements faciles à lire. La 
vitesse de défilement du papier est de 457 mm à l'heure, ce qui donne 
un déplacement de 736 mm pour un déplacement de la fente du comp- 
teur de : mm. 


Mesure de la surface des courbes enregistrées. — Ces mesures 
ont été faites à l’aide d’un planimètre. L'erreur due à ce système d’éva- 
luation des rapports de surface est inférieure à 0,5 p. 100 à condition 
de parcourir plusieurs fois les courbes. 


Détermination du rendement. 


Etant donné l'étendue de la gamme de longueur d'onde mesurée il a 
été nécessaire de tenir compte de plusieurs facteurs correctifs. 

Avant de pénétrer dans le compteur proprement dit le rayonnement a « 
à traverser : La fenêtre du tube, l'air, le cristal de mica, l'air, les fené- 
tres du compteur et l'aryon compris entre les deux fenêtres du comp- 
teur. 

& ae) : A ? 

L'intensité du faisceau pénétrant dans le compteur est alors une fonc- 
tion de la longueur d'onde. Afin de tracer la courbe de rendement de 
notre ensemble de détection nous avons dû déterminer l'intensité res- 
tante après la traversée de chacun des éléments cités ci dessus. k 

Ceci ne pouvait être fait qu'à la condition de connaître les u/p de 
divers matériaux. Nous avons vérifié expérimentalement quelques unes | 
des valeurs de p/p utilisées. 

Nous disposions des u/p de l’air (34), de l'aluminium et de l’argon (15). 
Il nous manquait celui du mica. 

Nous avons donc fait des mesures d'absorption dans le mica utilisé - 
en nous servant du rayonnement monoénergétique fourni par le spec- # 
trographe. À 

Le compteur étant arrêté il n’y pénètre, par la fente, qu’un rayonne- 
ment d'énergie bien définie. Nous avons mesuré dans ces conditions 
l'intensité de ce rayonnement et nous avons placé ensuite des écrans 
de mica de différentes épaisseurs devant la fenêtre du compteur. En 
répétant cette mesure pour diverses longueurs d'onde, nous avons tracé 
sur papier semi-logarithmique un faisceau de droites d'absorption. Or 
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dans la gamme de longueur d'onde qui nous intéresse et qui s’étend de 
500 à 1 500 uX, à épaisseur égale, l'expérience montre que l'absorption 
est la mème dans le mica et l'aluminium. On peut donc, dans le calcul, 
remplacer le mica par des épaisseurs égales d'aluminium. 

Nous avons aussi vérifié expérimentalement quelques u/p de l’alu- 
minium et de l’argon par la même méthode. 

La correspondance est excellente. 

Par exemple pour 811 uX on trouve pour l’aluminium un u/p expé- 
rimental de 8,1 et la valeur du Zandbook (25) est 8. 

Pour l’argon on a un p/p expérimental de 18 et le Handbook (15) 
donne 18,5. 

À 1140 uX le u/p expérimental de l'aluminium est trouvé de ar et 
celui du //andbook (15) de 20. Pour l’argon on a respectivement 4g 
et 50. 


Dans nos expériences les épaisseurs étaient les suivantes : 


fenêtre du tube : 14/100 mm de béryllium ; 
air : Do cm; 
fenêtres du compteur : 5/1 000 + 2/100 — 25/1 000 mm d'aluminium. 


Argon compris entre les deux fenêtres : 1,4 em. Nous avons calculé 
la proportion de rayonnement restant en fonction de À et nous avons 
tracé la courbe correspondante. 


Pouvoir réflecteur du cristal. 


Pour le cristal le phénomène est plus complexe. En effet sa transmis- 

sion est constituée par une simple absorption affectée d’un facteur de 
- réflexion que nous appellerons px, æ étant l'épaisseur du cristal. 
On considère, a priori, comme négligeable la variation de x au voi- 
- sinage de l’angle de Bragg, et le fait que le rayonnement incident et le 
rayonnement réfléchi ne traversent pas normalement le cristal, en effet 
l'erreur est infime étant donné l'étendue réduite d’un spectre environ 
 Loo uX. Dans ces conditions on peut admettre que l'intensité du 
… rayonnement réfléchi est égale à [,.pxe-ur. 
“ best le coefficient de réflexion, c’est une fonction de X et d'après les 
“ travaux de D. A. Lind, W. J. West, J. W. M. Dumond (18) il est pro- 
| portionnel à A2. 

Bien que les calculs de ces auteurs ne concernent pas la gamme 

” de longueurs d’onde dans laquelle nous travaillons, nous estimons à la 
» suite des travaux de Barton, Robinson et Perlman (12) que cette loi 
- est encore valable dans notre domaine. ns 
_ On peut admettre que pour les épaisseurs de mica utilisées p est 
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indépendant de x et d'autre part æ n'intervient pas dans la mesure des 
rapports d'intensité. Enfin l'absorption e-47 d’un cristal intervient au 
même titre que les autres éléments absorbants déjà cités. 

Si nous ne tenons pas compte de p nous pouvons tracer les courbes 
d'absorption dans les deux micas 
utilisés en assimilant ceux-ci à de 
l'aluminium comme il a été dit 
au paragraphe II de ce chapitre 
(fig. VIT). 


(UE Pot. 1 


Rendement du compteur. — 
Le compteur n’est traversé que par 
un faisceau bien défini et dans sa 
partie centrale. Ce faisceau ne 
rencontre à la sortie de l’espace 
utile qu’une fenêtre d'aluminium 
de 5/1 000 mm; de plus, le rayon- 
nement K de l’aluminium a une 
énergie nettement inférieure au 
seuil bas du sélecteur ; celui du 

Fig. VIII. | cuivre de la coque externe, ne 

pénètre pas dans le compteur, la 

coque de celui-ci ayant une épais- 

seur suffisante pour l’absorber ; ces remarques étant faites nous admet- 
tons comme négligeables les erreurs dues à tous les effets secondaires. 
Il faut ajouter à ce qui vient d’être dit que nos mesures sont toujours 
relatives et que dans la gamme de longueurs d'onde utilisée, qui est 
assez faible, la variation des perturbations restantes peut être considé- 
rée comme nulle. Nous pouvons donc calculer le rendement en considé- 
rant que l'intensité absorbée dans le gaz est égale à l'intensité mesurée. 

Si I, est l'intensité du rayonnement pénétrant dans le compteur et Is 
l'intensité du rayonnement sortant, on a : 


1 1 L 1 1 
b0Ù 1000 UX 1500 


Im (intensité mesurée) —1, —Is, 
OF? 
Is —1,e-ux 


, , = , “ . 
æ étant l’épaisseur traversée c’est-à-dire dans le cas présent le diamètre 
du compteur, d’où : 


Im —J,{1 — eut). 


Connaissant le u/o de l’argon nous pouvons donc tracer la courbe de T 
en fonction de À (fig. IX). à 


AE Pme 
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(B)Rendement 
Compteur + Absorption 
sans mica 


(C) mica 125/100 


Rendement genéral 


(D) mica 37/100 


600 1000 UX 1500 


Rendement général. — A l’aide des courbes que nous venons de 
définir il nous est alors possible de tracer la courbe de rendement géné- 
ral. Toutefois comme nous l'avons dit plus haut nous ne ferons pas 
intervenir le coefficient de réflexion du cristal dans cette courbe. 

Sur les courbes (fig. IX) nous avons la courbe (B) qui nous donne le 

rendement général sans tenir compte de l'absorption du mica et les 

courbes (C) et (D) qui nous donnent le rendement général y compris 
: l'absorption du cristal pour un mica de 12,5/100 mm d'épaisseur et un 
* mica de 37/100 mm d'épaisseur. 


CHAPITRE III 


Résultats expérimentaux. 


- Nous avons tout d’abord groupé dans un tableau les résultats obte- 
- nus à la suite du dépouillement des enregistrements. Les chiffres portés 
> dans ce tableau sont ramenés à 100 p. 100 de la raie x, pour chaque 
» corps étudié (tableau Il). 
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Il faut signaler ici que les intensités que nous donnons sont relatives 
à la raie de diagramme plus les raies satellites, lorque celles-ci existent. 

Pour chaque colonne, correspondant à un corps donné, nous avons 
indiqué la longueur d'onde de la raie d’après la table des longueurs 
d'onde de Y. Cauchois et Hulubei (8). 

D'autre part, le chiffre de la première colonne est l'intensité de la 
raie correspondante par rapport à «, obtenue en appliquant à la mesure 


* faite au planimètre les corrections dues à l’absorption (y compris le 


a” 


LA: nd 


CPP NE OU TT IR 


M, ETÉS NL: 


4 
; 
L 


cristal) et au rendement du compteur. 


Tous les enregistrements ayant été faits une fois ayec un mica de 
12,9/100 mm et une fois avec un mica de 37/100 mm nous avons 
toujours fait la moyenne des deux résultats obtenus, sauf dans le cas 
de raies trop voisines. Dans ce cas, nous avons décomposé ces raies sur 
un enregistrement obtenu dans le cristal de 12,5/100 mm, ou bien sur 
un enregistrement photographique dépouillé au microphotomètre et 
obtenu avec un cristal ayant 1 m pour rayon de courbure et des plans 
réticulaires 331 de distance réticulaire 1,498 À ; soit une dispersion de 
3 uX/mm au lieu de 12,5 pour les cristaux utilisés dans les mesures 
au compteur. 

Le chiffre de la deuxième colonne donne l'intensité ramenée à « 
mais corrigée du coefficient de réflexion que nous avons pris pour les 
raisons données au chapitre IT égal à 2. 

Il est très important de signaler que les chiffres donnés dans ce 
tableau correspondent à un nombre de photons donc aux probabilités 
d'émission dont la connaissance est directement intéressante en physi- 
que nucléaire. 


Etude de la variation des intensités relatives en fonction de Z. 
— Pour permettre une analyse des résultats en fonction de Z nous 
allons comparer entre elles les intensités des raies correspondant à un 
même niveau final. 

En procédant ainsi nous nous affranchissons des effets Auger et 
Coster-Kronig et, par suite, les résultats obtenus pour une sous-couche 
ne dépendront que des probabilités de réarrangement radiatives. 

Pour la sous-couche L; nous avons pris comme raie de référence la 
raie 84, ceci nous permet d'établir le tableau HI-A ci-après et de tracer 
les courbes correspondantes (fig. X-A”:. Sur ces courbes, nous avons 
placé pour B, les points calculés par MM. Massey et Burhop (19), d une 
part, pour les éléments 79 et 92 et par M. Laskar (17) pour les élé- 
ments 74, 87, 82, 83. Nous avons aussi porté quelques points expéri- 
mentaux dus à d’autres auteurs (32). 

L'accord avec les résultats expérimentaux est satisfaisant à l'excep- 
tion de l’uranium. En ce qui concerne la comparaison avec la théorie, 


on constate que les points expérimentaux se placent toujours en dessous 
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des points calculés (sauf pour l’uranium) mais peut-être que cet écart 
reste encore dans le domaine des erreurs expérimentales. re" 

L’allure de la variation de y,, y4 peut être considérée comme sem- 
blable à celle de la courbe B,. 


TaBLeAU IIl 


74 78 79 82 83 90 92 Erreur 
W | PB Aus Pb | Bi Th U | en o/o 
| | 
| | 
| | 
Tableau À | M,, 
Ba 100 | 100 100 LOO 100 100 100 
| | 
Mr | | 
en TRMONE TA 62201840 74 130 130 a D | 3 
L, = 
ss | | 
Ya 14 12,8 | 185 | 37 | 32 39 | 46 | + 19 
Ni | 
Ys 21 TION] TAN S 34 42 56 TO 
| | 
: ( 
Tableau B My 
Bi 100 100 100 100 100 100 100 
! N,y 
ne Ya HE SIENS 20 25 23 2e 25 + 14 
Or 
Ye 13 1,4 1,6 5 2,8 4,1 8 20 
Tableau C M; 
CA 100 100 100 100 100 100 100 
> 
L My Se 09 
su CA III 8 rene S enr, 40 lATrre 11,6 | + 3 à 
NE | 5 
Ba 27,310 26,3 127: 1027 27 26,2: |. 26,4 1N4r20| 0 
» 


Mais nous n'avons pas pu faire de comparaisons avec la théorie, en 
effet, les calculs pour les transitions L,-N n’ont pas été faits. x 

Pour la sous-couche L;; nous avons pris B, comme référence et avons 
établi le tableau II-B et tracé les courbes (fig. X-B”). 

Nous avons constaté que les probabilités d'émission y,, y, vont en 


croissant avec Z, mais nous ne possédons pas de référence théorique 
(transitions Li: N). . 


de male ee 2e 6 Cet 


nt 4.01 ER s UE R O 


; 


| 
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Enfin, pour la sous-couche Lx, en prenant «, pour référence, nous 
avons le tableau III-C et les courbes (fig. X-C”). Les points calculés par 
M. Laskar (17) se superposent aux points expérimentaux. 


74 7819 82 83 90 92 2 
Li 
100% | | | 
LFP ROUTE ES CRE PSE = —————— < — 2— 


100 % | | | | * Point cu 
(LS RS SE ++ x Calcules 
M! LASAAR 
o Exper. 
SIEGBAHN 
@ Calculés 
MASSEY-BURHOP 


L'accord est ici excellent. En effet, les erreurs expérimentales sont 
plus faibles que celles que nous donnons, la différence de Reg 
5 ès rédui à ; ur due aux 
d'onde entre «, et «, étant très réduite et, par suite, l’erre 
différentes corrections est pratiquement nulle. 
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L’intensité de B, ne varie pas non plus avec Z. Ici nous n'avons pas 
de comparaison avec la théorie (transition Lir-N). 

Nous pourrions maintenant comparer l'intensité d’une raie d’un 
certain niveau à celle d’un autre niveau et tracer les variations des 
intensités de toutes les raies par rapport à &, en fonction de Z. C'est- 
à-dire traduire graphiquement le tableau général des résultats. Si nous 
procédions ainsi, alors que nous venons de voir que pour un niveau 
donné la probabilité d'émission des raies varie avec Z, nous aurions ce 
phénomène en compétition avec d’autres, tels que les transitions Auger 
et. les passages Coster-Kronig. 

Par conséquent, une telle comparaison devient très difficile à inter- 
préter. 

Nous allons donc étudier la variation en fonction de Z de l'intensité 
totale des raies relatives à chacune des sous-couches L4, Lu, Lure 

A cet effet, nous avons voulu nous assurer que l'énergie des électrons 
incidents était suffisante pour exciter avec un rapport de probabilité 
indépendant de la tension les trois sous-niveaux [4, Li, Lur. 

Nous avons utilisé le rapport d'intensité des raies 6, et 6, provenant 
respectivement du niveau Lx, et L,. Nous avons observé que, dans ce 
cas, le rapport d'intensité tendait à diminuer avec l'augmentation de la 
haute tension et qu’à partir de 4o kV il devenait constant. Cela est dû 
au fait que la section efficace 6, de LE, croît plus vite que ox: de Lin jus- 
qu'au moment où l’énergie des électrons incidents est suffisante pour 
que le rapport de ces deux sections efficaces devienne constant. On 
peut alors admettre que pour une tension supérieure à cette valeur nous 
nous trouvons dans le cas où l’on peut négliger la variation du facteur 
logarithmique de la formule non relativiste de Bethe (3): 


Ge 


k 4E 
EW, L0B: 5 .w, 


E étant l'énergie des électrons incidents ; Wi; l'énergie de liaison de la 
couche ; z, k et b des constantes. 


On peut alors écrire que les probabilités d'ionisation des trois sous- 


couches sont dans le rapport inverse des énergies de liaison et direct du 
nombre d'électrons, ce qui donne : 


I 
Ai * Our : CT SeR ‘ww 
1 


Pour Z = 74, on a : Gi: Qu : nr — 22,6 : RS MORT as 
Pour'Z—092; one tar ait Air 21,9 : 22,7 65,4. 


S'il n’y avait pas passage Li-Lu et Li-Lin par transition Coster-Kronig 
les rapports d'intensité des raies des trois sous-couches seraient : 


DÉTPOGE Xi —= Gi Ur © ir ir © yxx Ur 


7 


A LU TE ET à UT RON CON 
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> OÙ Wir, Wu, Um Sont les rendements de fluorescence de chaque sous- 
couche. 


Dansle tableau [V nous avons donné les valeurs des intensités X,, 

» Xu, Xsn tirées de nos mesures en fonction de Z. 
Afin de donner l’allure des variations des intensités relatives des trois 
Sous-couches, nous avons utilisé des couches L, comme référence. Nous 


Tagzeau IV 


| 
74 78 79 | 82 83 90 92 Erreur 
| W ! KT Au | Pb Bi Th U | en oo 
l | ] | 
Ba 16,4 |" 10,2 | 7,6 5,1 5 3,9 4,1 
Ba 8 55e 48-36 Ai 52 5,35 
I Y2 1,44 115 11,304% 1,4 1,9 1,6 1,57 | ‘1,9 
à Ys DR ET, à rap 1,95 1,7 1,65 ne 
X,; 22,04 18,2 14,9 L| 12,55 12 12,26 | 13,65 9 
| | | | 
Î | 
EN Ole ME TRE CRE et CE OR COR EE © 445 
4 Yi 071040 11,2 | 12,5 II sue) UE 
; Ye 0,79 | 00,8 0,9 2,5 CO PEU $ 
| L ES 71,20 | 65,8 67,1 65 50,4 | 62,3 59,2 7 
IL | | d es 
mo 5 5 85 I 16 
k Lee 321] 3,62] 45 | 52 | 4,85) 5, 4,3 
4 Fe X | 
| 
E| œy 100 100 100 | Too | 100 | Too 100 
3 9 HT ETES ITO MN TL NN IL ONTE A 11,2 11,6 
1 Bo 2749 26,3 2553 TR AREA 26,2 26,4 
TE X;y | 138,6 138,1 | 138,9 | 138,8 138,4 | 137,4 | 138 6 
| | | 
" | 
} x | | 
‘ III ne) 8 5 
% \ 6,25 76 | 9,3 | IT RE) CIE 9, 5 
| 


= et —". Si nous portons sur un graphique 


X; 


avons calculé les rapports 
r I 


X . + 
la variation de = en fonction de Z (fig. XI) nous constatons que la 
, | 


courbe présente un maximum aux alentours des éléments 82, De < 
Or, d’après les travaux récents de M. J. Ferreira (10) qui a étudié ns 

bandes satellites des raies L des éléments compris entre 78 et jus 

existe un maximum de l'intensité de ces bandes dans la région thal- 


Hium-plomb. 
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La variation de l'intensité des raies satellites en fonction de Z est 
interprétée comme une conséquence des transitions Coster-Kronig. 

La concordance de nos résultats quant à l’allure de la variation et à 
la place du maximum nous permet de considérer que la variation du 


_ 


III s FR me g 
rapport 5e correspond à la variation de la probabilité des passages 


Coster-Kronig Lur-Lr- 


. : OT . 
Si on trace sur un graphique le rapport x on remarque aussi un 


maximum vers les mêmes numéros atomiques. Il faut pourtant se 


hum @ = 4 
H==-t=— 4 
EE | 


T 
1 
, 
e 
l 
1 

à 


70 80 30 ré 


Fig. XI. 


garder de conclure que la probabilité de transition Li-L, est maximum 
X 
La ex" sont . 
influencés à la fois par les transitions Lin-Li et Lu-Lx parce que le 
terme Xm dépend de Lin-lx ; le terme Xx dépend de la transi- 1 
üon Li-L, et le terme X; dépend des deux transitions Lin-L et Ln-Li. 
Or, comme on sait que la probabilité de transition Lin-L, est très 


pour Z aux environs de l’élément 82. En effet, les rapports 


X 
fe A III  ;, . ; 
supérieure à Lx-L, le rapport ss n est pratiquement pas influencé par 


se : - X 1 
la transition Ly-Lr, tandis que le rapport _. dépend beaucoup. de la. 


transition Lin-Ly et, par suite, l'allure de sa variation en fonction de la 
transition L;-L; ne peut pas être mise en évidence. 


re 
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CONCLUSION 


Dans ce travail nous avons étudié et mis au point une méthode 
d'enregistrement qui, accouplée à un spectrographe à cristal courbé, 
permet la mesure directe en nombre de photons d’un spectre L de 
rayons X. Nous avons déterminé les corrections qu’il est nécessaire 
d'appliquer aux résultats expérimentaux pour pouvoir donner les Tap- 
ports d'intensité des raies principales de tout le spectre. 

Cette technique expérimentale a été utilisée pour déterminer les rap- 
ports d'intensité des raies L des éléments lourds suivants : tungstène, 
platine, or, plomb, bismuth, thorium et uranium. 

Ces résultats peuvent être directement comparés aux spectres X 
d'émission propre obtenus lors des transmutations en physique 
nucléaire. 

En effet, comme nous l'avons dit dans le texte, les probabilités 
d’ionisation des trois sous-couches L varient avec le mode d’excitation ; 
ainsi les rapports d'intensité des raies de niveaux différents d’un spectre L 
émis à la suite d’une conversion interne ou d’une capture électronique 
seront très différents de ceux obtenus par les bombardements exté- 
rieurs. 

D'autre part, nous avons étudié la variation en fonction du numéro 
atomique des probabilités d'émission relatives à chaque niveau pris 
séparément. Ces résultats ont été comparés chaque fois qu'il a été pos- 
sible aux travaux soit théoriques, soit expérimentaux, d’autres auteurs. 
Ces résultats sont indépendants du mode d’excitation et, par suite, sont 
valables en physique nucléaire. 

Dans la dernière partie de ce travail nous avons étudié en fonction 
de Z les rapports des sommes de l’intensité des raies relatives à chacun 
des sous-niveaux L. Nous avons constaté, en ce qui concerne le rapport 
entre les niveaux Lys et Lx, que celui-ci présentait un maximum pour 
les numéros 82-83 et que ce maximum devrait être interprété comme 
une conséquence de la variation en fonction de Z de l'effet Coster- 


Kronig. 
ë (Institut du Radium, 


11, rue Pierre-Curte, Paris-5®e). 
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CONTRIBUTION A L’ÉTUDE EXPÉRIMENTALE 
DE NIVEAUX EXCITÉS 


DE QUELQUES NOYAUX RADIOACTIFS 


PAR LA MESURE DE LEUR PÉRIODE, 
PAR LA MÉTHODE DES CORRÉLATIONS ANGULAIRES 
ET PAR LA MÉTHODE D'ORIENTATION NUCLÉAIRE 
AUX BASSES TEMPÉRATURES (1 


Part A KNIPPER 


INTRODUCTION 


- Les expériences décrites dans cette thèse font appel à trois méthodes 
expérimentales très différentes : méthode des coïncidences différées, 
corrélation angulaire entre des rayons y émis en cascade et orientation 

. nucléaire aux basses températures. 
La méthode des coïncidences différées est l’une des nombreuses tech- 
niques permettant la mesure de la vie moyenne de niveaux excités. 

C’est une mesure directe : l’un des rayonnements détectés marque la 
naissance, l’autre la disparition du niveau. Le domaine d’application 
- s'étend de 10-11 s à 10% s environ. La connaissance de la vie moyenne 
* d’un niveau excité est intéressante à plusieurs points de vue : elle per- 
met l'identification de l’ordre multipolaire des rayons y émis et fournit 

des renseignements précieux pour l'interprétation de la structure 

nucléaire. Accessoirement, elle permet de prévoir si les effets observés 
» dans des expériences de distribution ou de corrélation angulaires ris- 
: quent d’être perturbés. 

Les radiations d’une source radioactive sont normalement émises avec 
* une intensité indépendante de la direction d'émission. Cependant, 
«l'intensité de deux radiations émises successivement dépend en général 
É de l’angle entre les deux directions d'émission. La méthode des curré- 
- lations angulaires est extrêmement utile pour l'étude des niveaux exci- 
ra La fonction de corrélation dépend explicitement des moments angu- 
 laires des niveaux et des radiations détectées. De plus, elle est très 
4 


SE LE à 4 
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(1) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Strasbourg 
} pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
» 14 janvier 1958 devant la Commission d'examen. 


F 


Annales de Physique, Tobr. 14* 


\, 


212 A. KNIPPER 
sensible aux mélanges de radiations d'ordres multipolaires différents. 

Des renseignements du même genre peuvent être obtenus par l'obser- 
vation de la distribution angulaire et la polarisation des rayons y émis 
par des noyaux orientés. Cette méthode est particulièrement intéres- 
sante, car c'est la seule qui permette d’agir directement sur les noyaux : 
si les noyaux radioactifs sont placés dans des conditions très parti- 
culières, les moments des noyaux peuvent être orientés par rapport à 
un axe déterminé. A cet effet, la dégénérescence des sous-niveaux 
magnétiques nucléaires doit être levée sous l'influence d’un champ 
externe ou cristallin, et l'énergie thermique XT doit être du même 
ordre que la séparation de ces sous-niveaux. Les sous-niveaux les plus 
bas seront alors préférentiellement peuplés (orientation nucléaire), et 
les radiations émises auront une distribution spatiale qui est en général 
anisotrope 

On voit l’analogie avec la méthode des corrélations angulaires : 
l'observation du premier rayonnement fixe l’axe de quantification et 
sélèctionne le niveau intermédiaire avec des sous-niveaux inégalement 
peuplés. Cependant, l'intensité d’une distribution angulaire est nette- 
ment plus favorable, puisqu'il n’est nécessaire d'observer qu'un seul 
rayonnement. La méthode d'orientation nucléaire s'applique à des cas 
où la méthode des corrélations angulaires est impuissante (cascades GB-y 
où le spectre des rayons $ présente une forme permise) et permet, dans 
ces cas, de vérifier les caractéristiques des transitions & inobservées [68]. 
Enfin, le processus d'orientation nucléaire implique le moment magné- 
tique du noyau-mère, qui peut souvent être déterminé. 


PREMIÈRE PARTIE 


MESURES DE VIE MOYENNE 
DE NIVEAUX EXCITÉS 


CHAPITRE PREMIER 


Construction d’un sélecteur de coïncidences 
à pouvoir de résolution élevé. 


Description du circuit rapide. — Après l’essai de divers montages, 
le circuit de Bell, Graham et Petch [7] a été adopté pour sa simplicité” 
et sa sûreté de fonctionnement. Son schéma est représenté à la figure 1. | 

A l’anode du photomultiplicateur, on trouve des grandes impulsions" 
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_ négatives (fig. 1 a), ayant une montée rapide et une descente exponen- 
tielle lente (RaCa— 1077 s). Ces signaux sont limités dans une lampe 
6AK5, ayant un recul de grille inférieur à 3 V, qui envoie une impul- 
sion de courant de 10 mA fig. 1 b) dans le système coaxial. En M, à 
l’entrée du câble court-circuité, on trouve essentiellement des signaux 
positifs courts, d'amplitude u — 0.25 V (fig. 1 c). 

En coïncidence, les deux limiteuses forment un circuit de Rossi. 
L'impédance de charge effective 2—25 ohms étant très faible, on 
observera en M des impulsions de coïncidence d'amplitude 2u—0,5 V. 


FRecul de 
grille. de la 
limileuse  {k 


Temps aller refour, 
ble courf-crcuire 


Diode Germanium 


Mt 
(UE © = Limiteuse . Lampe 6 AK5 


Condensaleurs : 0,01 pF 
Resisfance d'écran . 27 a 33 kQ 


" PM. =Phoïomultiplicateur RCA 4P21 CR 
(ou RCA 6810 ) 
Dmseur de tension pour 4P 21 : 10 x1M Q 
Condensateurs :82 pF (isolement 6000 V) Vers amplificaeur 
lineaire 
Fig. 1. — Circuit de coïncidences rapides, 
d’après le schéma de Bell, Graham et Petch [7]. 


. Ces signaux sont détectés par une diode au germanium (Westinghouse 
G 52), puis dirigés vers une chaîne d'amplification linéaire, suivie d’un 

. discriminateur. 

… Un soin particulier a été apporté à la réalisation des circuits rapides 

- afin d'obtenir une bande passante élevée. Les câblages ont été étudiés 

de manière à réduire les impédances parasites et les couplages. 


* Essais en coïncidences artificielles. — Un générateur de signaux 
_ rapides [38/, utilisant un contact à mercure pour la décharge d’une 
ligne coaxiale ouverte ou d’un condensateur, a été construit. En appli- 
» quant des signaux négatifs aux grilles des deux limiteuses, le sélecteur 
- de coïncidences peut être vérifié sans les photomultiplicateurs. ‘ 

La figure 2 a représente une courbe amplitude-délai, c'est-à-dire 


Ds 


Le 2 
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l’amplitude des signaux à la sortie de l’amplificateur en fonction du 
retard æ introduit sur l’une ou l’autre voie de coïncidence. La hauteur & 
d’un signal isolé étant prise comme unité, on constate la valeur asymp- | 


Hauteur des signaux 


Nombre de coïncidences (15) 


Fig. 2. — Etude du circuit rapide à l’aide de signaux artificiels : . 


a) courbe amplitude-délai ; b) courbes de résolution en coïncidences diffé- 
ER 


totique 27 de deux signaux isolés intégrés. Le maximum de la courbe 
définit le zéro électrique des délais. 


L'effet de la polarisation de la diode (va) peut être étudié en tons 
dérant l'amplitude c au zéro électrique : L 


{ 

È 

: 

k 

1 1 6 4 15 6. 04 
x = Délais (unités arbitraires ) ro 
| 

N 

; 

+ 


Annales de Physique, 1961. , 
ièse Knrrrer 


PLANCHE I 


Circuits de temps courts. 


Masson et Ci, Éprreuns 


1 Thèse Knippenr 
Annales de Physique, 1961. 


PLANCHE Il 


Appareillage pour les mesures de corrélation angulaire. 
Le) » 


Massox et Cie, Éprreuns 


“hs À ie 


dt RS - 28 à à 


= de, |: dé 


L- 
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— pour 25 —4 X 1085, le rapport c/{ est maximum (c/i — 38) pour 
va —œu—0,25 V; l’on a encore c/i—10 pour va — 0,10 et 0,33 V, 

— avec un court-circuit de 15 cm (fig. 2), le meilleur rapport est 
c/t=8 environ pour v4—0,13 V (capacité de la diode). 


Les «courbes de résolution en coïncidences différées » sont obtenues 
en comptant, en fonction du délai x introduit, le nombre de signaux 
ayant dépassé le seuil du discriminateur. Ces courbes (fig. 2 b) se 
déduisent directement de la figure 2 a; les flancs inclinés observés cor- 
respondent à la résolution de l’'amplificateur linéaire. 

Les courbes de la figure 2 illustrent les variations du temps de réso- 
lution 27, en fonction du seuil du discriminateur de coïncidences. 


REMARQUE. — Nous avons tracé le schéma, analogue à la figure 1, 
d'un appareil ayant une caractéristique amplitude-délai linéaire : la 
mesure du spectre d'amplitudes avec un analyseur multicanaux fournit 
d'emblée la courbe de résolution. Des analyseurs de temps ont depuis 
été décrits, et utilisés avec succès pour des mesures de temps courts. 


Appareillage auxiliaire. — a) Canaux latéraux. — Les circuits 
de sélection d'énergie sont indépendants du circuit rapide, en utilisant 
un montage en coïncidences « rapides-lentes » (fig. 9, partie en traits 
gras). L’appareillage nécessaire a été construit et mis au point au labo- 
ratoire. 

Le temps de résolution de l'unité de coïncidences triples peut être 
grand (0,5 us), car les signaux qu’elle reçoit ne sont pas indépendants. 
Le nombre de coïncidences fortuites peut être mesuré (retard sur une 
voie rapide) ou calculé : 

F—2renn (1) 


où 27 — temps de résolution (circuit rapide), e— efficacité combinée 
des deux sélecteurs, n, et n, — taux de comptage après analyse. 

La sélection d'énergie améliore 27, et €, par la suppression des impul- 
sions mal mises en forme (fig. 7 et 8). 


b) Ligne à retard à variation continue. — Une ligne coaxiale à 
air, avec curseur mobile [64|, a été construite pour réduire au mini- 
mum les désadaptations lors des mesures de petits délais. 

Une bonne stabilité mécanique a été obtenue par l’utilisation de 
conducteurs en cuivre épais (diamètres 8 et 42 mm). Divers problèmes 
technologiques (stabilité de contacts, usinage de la fente, etc.) ont pu 
être résolus, et la ligne (pl. 1) a donné satisfaction pour de nombreuses 
mesures. Sa longueur utile est de 1,2.10$ 5. 


Performances du circuit. — Le tableau I résume les performances du 
circuit, relevées sur les meilleures courbes mesurées. LE 
On constate que dans un premier stade, le gain des photomultiplica- 


N 
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TaBLEAU Î 
| Photomultiplicateurs + sülbène 
| » 
| Signaux 
artificiels | 
RCA 1P21 RCA 6810 
Shore) SEL o,10 (a) 130 © 
CDN EEE Boat 90 p. 100 (a, b) 25 p. 100 env. 100 p. 100 (b, c) 
Mn EL OS US) PERS 0,03 0,33 O,14 
EUR ae ce En) == 600 | 800 
INTER AR 2 — o,12 (a) | 0,25 (a) 
| 
TUE te 0e Mie de 5 MDP ET — A (a) | 1,5 (a) 
| 
a — valeurs estimées ; 
b — par comparaison avec le nombre de coïncidences obtenues avec un temps de 
résolution très grand ; 
e — calculé, équation (1). 
Symboles : 2%, € : voir p. 215; E,N,n: voir p. 217 ; Tr/2 mesure la raideur des 
flancs des courbes de résolution et correspond à une variation de comptage d’un fac- 
teur 2; N/E exprime la qualité de la collection lumineuse. 


teurs détermine le pouvoir de résolution (1). Actuellement, la limite est 
imposée par le scintillateur. La résolution intrinsèque du sélecteur est 
nettement plus élevée. 


CHAPITRE II 


Méthode des coïncidences différées. 


Forme des courbes de résolution. — En signaux réels, les impul- 
sions « coïncidentes » ne sont plus rigoureusement synchrones comme 
à la page 214. Il faut envisager des retards nucléaires (vie moyenne d’un 
niveau), géométriques (temps de vol des rayonnements) et instrumen- 
taux (temps de réponse des compteurs). 

Les effets instrumentaux ont des origines diverses : 


a) imperfections des circuits rapides ; 


(*) Bell et al. [7], dont les résultats étaient un peu meilleurs, ont montré 


que leur circuit était sensible au premier photoélectron de chaque scintilla- 
tion. 
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b) différences de marche optique (guide de lumière) ou électronique 
(tubes à grande photocathode) ; 

c) dispersion du temps de transit dans les multiplicateurs : 3.108 s 
pour EMI 5311 ; quelques 1071 s pour RCA I P 21 ; 

d) nature statistique de la production des photoélectrons : Post et 
Schiff [70] ont calculé la vie moyenne d'apparition du nième photoélec- 


tron d’une scintillation comprenant au total N photoélectrons : 


= 01 + +.) (2) 


où Ô — vie moyenne du scintillateur. 

Dick, Foucher, Perrin et Vartapétian |30] ont établi les équations 
des courbes de résolution. [ls ont tenu compte : des temps d’appari- 
tion #,, de la vie moyenne + du niveau, de la résolution électronique A, 
des fluctuations Af; dans les multiplicateurs. Lorsque At;— 0, les cour- 
bes calculées tendent vers zéro comme : 


À exp = Éltn) te B.exp (— L') (3) 


Plusieurs auteurs [7] [25] ont nettement mis en évidence le temps 4, 
calculé par Post et Schiff, d’après la décroissance exponentielle (linéaire 
en coordonnées logarithmiques) des courbes de résolution promptes 
(T— 0). Par contre, dans l’expérience de de Waard [29], une nette 
amélioration des pentes logarithmiques, observée en augmentant le 
seuil du discriminateur, indique la prédominance de Af; avec des tubes 
EMI 5371. 

Dick et al. ont également montré l'influence considérable sur la forme 

- des courbes de résolution promptes (+ — 0) des #,, c’est-à-dire de l’éner- 
gte E des radiations détectées. 


Méthode de comparaison. — Les fluctuations de temps instrumen- 
_tales étant difficiles à évaluer, il est commode de les éliminer en com- 
* parant la courbe de résolution F(x) de l'événement étudié à celle d’un 
» événement bien connu, par exemple une courbe prompte P(x). Les effets 
* instrumentaux doivent être égalisés dans les deux mesures, par exemple 

à l’aide de sélections d'énergie très restrictives: 
» Si j (+). dt représente la probabilité de détecter la radiation-fille entre 


- les temps £ et { + dt après la radiation-mère, on aura : 
F(x) — J TL? F(OP(œ — Ddt. (&) 


“La mesure de P(x) et F(æ) suffit pour déterminer la fonction de 


» centres de gravités des différentes courbes. 


; 


DA TT RAA 
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Cas d’une vie moyenne. — Le retard étant dû à la vie moyenne + 
d’un niveau et l’un des compteurs ne détectant que l’une des radiations 
coïncidentes, la fonction de retard a la forme : 


f(t) = 0 pour { négatif 
FE = (x/T).exp (— fx) pour {> 0 


Les abscisses des centres de gravité de P(x) et F(x) diffèrent d’un. 
temps égal à +, la vie moyenne cherchée. ? 
Newton [66] a indiqué les propriétés de l'équation (4). Il montre que 
les parties les mieux définies des courbes peuvent être utilisées pour le 
calcul de +; la pente logarithmique de F(x) ne peut servir à détermi- 
ner + que si PF (cf. équation 3). De plus, Newton donne des critères 
pour vérifier si les hypothèses (5) sont réalisées (tangence de F et P pour 


(5) 


D'ART ES 


x négatif, intersection de F et P au maximum de F, règle des concavi-” 


tés). Enfin, il envisage le cas de la self-comparaison. 
L’équation (4) permet de calculer F(x) point par point si l’on connaît +. 


Par exemple, lorsque P(x) est un rectangle de largeur 2+,. F(x) se com- » 


pose de deux branches exponentielles. La figure 3 montre une 
courbe F(x) calculée à partir d’une courbe prompte expérnnentale P(x)s 
en se donnant a priori t—1,07 X 107% Ss. 

Cas des temps de vol. — Si F(x) et P(x) sont mesurés avec la même » 
source, en ne modifiant que la géométrie, la fonction f(é) se réduit à 
une fonction delta pourvu que la source et les compteurs soient ponc- 
tuels. Alors F(x) = P(x — x). Ce procédé est utilisé parfois pour iden-* 


N(x) : calculée 
pour 


E= 4 Me. 


MX): calculée pour 
TK= 74x10 10. 


Coïncidences 


-4 FIAT 2e e) 1 2 3 4 S 
Relards (en 10 %s)—— 
Fig. 3. — Courbes de résolution prompte et retardée. 


: 


v] 


er 


; 
| intrinsèque de la particule rayonnante. Dans la notation de Weisskopf : 


Qim + Qi pour les multipoles électriques, et Mim + M;,, pour les mul- 
» tipoles magnétiques. 


; 
. 
p 
4 
e 


FA 
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üfier la masse ou l'énergie de particules lourdes, et la vitesse de pro- 
pagation des rayons y a été mesurée à 0,5 P- 100 près. 

Dans l'expérience concernant le 1B (p. 228) nous avons rencontré un 
problème analogue pour les courbes de résolution en coïncidences neu- 
trons-rayons y, du fait de la vitesse de propagation relativement lente 
des neutrons détectés (v/c— 0,054 à 0,09)). 

Les détecteurs étaient étendus : la face avant des cristaux cylindriques 
(diamètre et hauteur 1”) était à 2,0 cm de la source quasi ponctuelle. 
Nous avons calculé la probabilité p(r).dr d’avoir une interaction dans 
le cristal après une distance de vol comprise entre r et r + dr. La fonc- 
tion retard f({) est obtenue par le changement de variable r —v.4, 
v étant la vitesse des neutrons. 

La figure 3 montre une courbe de résolution calculée point par point 
(formule 4) à partir d’une courbe prompte expérimentale P(x), pour 
des neutrons de 4 MeV. 


CHAPITRE IN 
Formules de Weisskopf. 


Principe du calcul. — La probabilité de transition radiative entre 
un état initial : et un état final f par émission de radiation multipolaire 
d'ordre / et de fréquence « peut être représentée par : 


I 8x(l + 1) 1 f/o\21+1 
7, a+ op X (2)""80 (6) 


dans l'écriture de Bohr et Mottelson. La probabilité de transition réduite 


B(L) est une somme sur les éléments de matrice de l’opérateur multipo- 
laire élémentaire A//, m) d'ordre [, m : 


BH= D |<il AG mIf>e (D 
M, Mf 


L'expression générale de l'élément de matrice élémentaire a été donnée 
par plusieurs auteurs [13] [65]. I1se compose de deux termes, qui repré- 
sentent la contribution du moment orbital et du moment angulaire 


Pour évaluer les éléments de matrice, Weisskopf utilise un modèle 
nucléaire simplifié, le modèle des particules indépendantes. Le rayonne- 


ment est dû au changement d'état d'un seul nucléon, plus précisément 
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un proton, qui est placé dans le champ nucléaire constant des autres 
particules. Il est supposé en outre que l'état final du proton est un 
état S. 

Moyennant une approximation sur l'intégrale radiale, Qim à alors la 
valeur e(4x)-1/2.3R1(/ + 3)-1, où R est le rayon pucléaire. D’autres 
approximations simples montrent que Q;,, est négligeable devant Qim, 
et que Mm = 10.(4/McR)?.Qum- 


Tasreau II 


Formules de Weisskopf. 


Période Ti en secondes pour les transitions radiatives. 

E = Energie de la transition en millions d’électronvolts. 
A—Nombre de masse du noyau. 

Les coefficients ont été calculés pour R, —1,5 (et R,— 1,2). 


Ordre Le à 2 ne ce 
multipolaire Transitions électriques Transitions magnétiques 
I | 4,3.10-15 E-3 A—2/3 223 10 MERS 
(6,7) (2,23) 
| 

2 3:10: Er %ATAS AOLX ro EME 
(9,4) (3:13) 

3 010063 Pare 0,028 E-7 A-4/3 
(0,020) (0,067) 

A 1,06 X 104 E-2 A-8/3 OOo EN PRAE 
(6,4) (2,12) 


Des formules, ne contenant comme paramètres que l’ordre multipo- 
laire /, le rayon R du noyau et l'énergie 4o de la transition, peuvent 
ainsi être écrites pour les radiations électriques et les radiations magné- 
tiques. Les formules particularisées pour les différents ordres multipo- 
laires donnant la période Ti en secondes sont indiquées dans le 


tableau IL. Pour le rayon nucléaire, la formule R—R,Aifa été intro- 


duite, avec R,—1,5 et R,—1,2 (en r0o-15 cm). 


Comparaison avec l’expérience. — Weisskopf [13] ainsi que Gold- : 


haber et Sunyar [39] ont constaté que ces formules étaient d’une grande 
utilité pour la classification des transitions isomériques, dans Les noyaux 


a miss te Piel ddr 


M itegte CA pie 


D EE 


AT) 
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de masse intermédiaire et lourds. En effet, l'augmentation rapide de la 
vie moyenne prévue par la théorie est vérifiée par l'expérience. 

La comparaison détaillée avec les résultats expérimentaux, exprimée 
par le rapport (1) : 

|ME— Ty caleulé (8) 
“y observé 
est assez décevante. Les valeurs s’échelonnent entre 100 et 1074, mais 
sont le plus souvent inférieures à 1. En l'absence d’une théorie plus 
satisfaisante, les formules de Weisskopfsont cependant toujours utilisées 
à titre de référence. 

Pour certains ordres multipolaires, les valeurs de | M P se groupent 
assez nettement autour d’une valeur moyenne. La dépendance en fonc- 
tion de l’énergie peut alors être représentée par une formule empirique 
de la forme Tiy2:— k.E—e, où a est l’exposant figurant dans le tableau II. 
Cette variation semble bien vérifiée pour les radiations M4 [39]et M1 [44] 
dans les noyaux assez lourds, mais un peu moins bien que pour les 
radiations E3 et M3 [39]. 

Dans le domaine des noyaux légers, Wilkinson [96] a fait des consta- 
tations analogues. Pour les radiations Er, les valeurs de | M P se situent 
entre 1 et 1074, mais dans 85 p. 100 des cas, | M P diffère au plus 
d'un facteur 7 de la valeur 0,032. Pour les radiations M1, la valeur 
moyenne de | M À vaut 0,15, mais la dispersion est plus importante 
(facteur 20). 


Généralisation. — Les valeurs de | M ? observées sont souvent 
explicables par des règles de sélection ou des modèles nucléaires appro- 
priés. Exemples : règle de spin isotopique pour les transitions Er; 
transitions à plusieurs particules et interdiction / du modèle en couches. 

Bobr et Mottelson | 21] ont introduit des termes supplémentaires dans 
l'expression des moments multipolaires, traduisant le mouvement 
co!lectif des nucléons. Ce modèle prévoit l’inhibition des transitions Mi 
rotationnelles, ainsi que les valeurs élevées de | M P (1 à 100) observées 
pour les transitions E2, et fournit la règle de sélection K. 

Un certain succès a été obtenu, pour plusieurs noyaux légers, en 
utilisant des fonctions d'ondes du modèle en couches [32] [56]. Lane 
_ constate que les propriétés dynamiques des noyaux sont plus sensibles 
au mode de couplage (couplage intermédiaire) qu’au détail des forces 
nucléaires. Wilkinson pense que le modèle en couches peut rendre 
compte de la dispersion des valeurs de | M À pour les transitions E1. Des 
effets collectifs doivent parfois être invoqués pour les ordres multipo- 


laires supérieurs [55] [96]. 


(1) La vie moyenne expérimentale doit être corrigée pour la conversion 
interne et les embranchements, par exemple +} — r{1 + &). 
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CHAPITRE IV 
Résultats expérimentaux. 


Limite supérieure de la vie moyenne 
du niveau excité de AcC”. 


L’isotope AcC (Bi) se désintègre par radioactivité « vers l’iso- 
tope AcC” PEL Dans 16 p. 100 des cas, il y a émission d’un groupe « 
court, d'énergie 6,272 MeV, et production de l’AcC" dans le niveau 
excité de 350 keV. L’embranchement AcC — AcC’ par radioactivité 8 
est négligeable. Nous avons étudié les coïncidences &, — y [41] à l’aide 
de sources de dépôt actif d’actinium. 

La figure 4 montre les courbes de résolution en coïncidences &, — y 
et B — y (petite contribution au taux de coïncidences), sans sélection 
d'énergie. Une courbe de résolution en coïncidences y — y, sans sélec- 
tion d'énergie, a alors été mesurée avec une source de 62Co. 

De la pente de la courbe de:résolution des cuïncidences 4, — y, nous 
déduisons la limite supérieure de la période du niveau excité de l’AcC : 


Tue RSR LOS: 


La formule de Weisskopf donne des périodes Ti2= 5.108 set 1,5.10-°s 
respectivement pour des radiations Mr et E2. En utilisant la relation 
empirique de Graham et Bell [44]|, une valeur Ti = 1,3.1071 s peut 
être déduite pour une transition M1 pure. 

Falk-Vairant, Teillac et Victor [34] avaient précédemment indiqué 
une limite supérieure de 3.107 s pour la vie moyenne du niveau excité 
de l'AcC”. Ces auteurs ont étudié la conversion interne du rayon y 
de 350 keV, qui a été identifié comme mélange de radiations M1 + Eo. 

Ayant mesuré la corrélation angulaire «, — y, nous avons trouvé une 
corrélation nulle à + 1,5 p. 100 près [41]. Petit (communication privée), 


avec une chambre d’ionisation à plateaux parallèles, a trouvé une iso- 


tropie à 3 p. 100 près. Si l’on note la séquence des moments angu- 
laires H(L4)J(L,)l,, l’isotropie de la corrélation peut être obtenue dans 
les cas suivants : 


a) da: 

CNE RTE RER 

c) BE = 9/27, 3 = 3/2t, L = 1/2, Le = 3 + 5 (87 p. 100 + 13 P: 100) 
(voir [69)). 

d) J = 3/2, 1, = 1/2, L;= 1 + 2 avec B—2—1/3(ou — 2 — 1/3). 


Les moments angulaires 1, = 1/2+ et J = 3/2+, compatibles avec le 


“hoiriol" 0 a ré 
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modèle en couches, ont été mis en évidence pour le niveau fondamental 
et le premier niveau excité des isotopes de masse 195, 197, 199, 203 
et 205 du thallium. Les cas (c) et (d), qui ne s’excluent d’ailleurs pas 
mutuellement, paraissent ainsi les plus probables. 
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Limite supérieure de la vie moyenne 
du niveau excité à 6,13 MeV dans 10. 


Le deuxième niveau excité de 160, situé à 6,13 MeV, se désexcite vers 
l’état fondamental (J — o+) par l'émission de radiation octopolaire 
électrique E3. La période calculée à l’aide de la formule de Weisskopf 
est Ti — 6.10-11s. La probabilité d'émission d'aucune radiation d'ordre 
multipolaire aussi élevé n’ayant été mesurée dans les noyaux légers, il 
nous à paru intéressant d'étudier la vie moyenne de ce niveau. 
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dans la réaction F{p, x)160.. 


Nous avons utilisé la réaction °F(p, «)16O, à la résonance Ep — 340 keV. 
Le détecteur des particules x, un film plastique mince, était monté dans” 
le vide. Il était recouvert de deux feuilles minces en aluminium 
(1/1 000 de mm chacune) pour éviter la détection des protons diffusés et 
de la fluorescence de la cible. l 

La figure 5 montre la courbe de résolution obtenue en coïnci-” 
dences œ— Y. La largeur de Ja courbe est due surtout à la détection” 
des particules x dans des conditions défavorables. La pente de la courbe, 


pour les retards dans le canal « indique que la période est inférieure” 
à 10° s [4o]. ; 
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La période de ce niveau a pu être déterminée par la méthode des 
noyaux de recul et l’étude de l'effet Doppler : (7,5 + 2,5).10-12 8 
(Devons et al. [28|) et (6,4 + 2,8).10-22 s (Kohler et al. [53]). Ces 
deux valeurs sont en excellent accord, et montrent que la transition E3 
est en fait « rapide », avec | M 2 — 9 environ. 

De nombreuses études ont été consacrées à 160. Le schéma des niveaux 
est expliqué de manière remarquable par le modèle & [26}, mais égale- 


-ment par le modèle en couches [78]. Il n'en est pas de même des 


propriétés dynamiques : la vie moyenne [27] du premier niveau (1) est 
plus longue que ne l'indique le modèle «, et plus courte que la valeur 
du modèle en couches [80]. Les rapports d’embranchements des niveaux 
plus excités sont souvent difficiles à comprendre; en particulier, la 
transition E1 de 7,12 MeV viole la règle de sélection du spin isoto- 
pique [94]. L'existence d’un niveau d’excitation quadnipolaire collective 
a été postulée | 91] [95]. 

Pour le niveau J— 3- à 6,13 MeV, Wilkinson [96] estime que le 
modèle « donnerait une vie trop courte et qu’il faudrait faire intervenir 
un niveau d’excitation collective du type E2, situé vers 20 MeV. 


Limite supérieure de la vie moyenne 
du premier niveau excité du S0Ni. 


z 0 60 Le pe ‘ . 
L'état fondamental du :;Co (5,25 ans) se désintègre presque exclusi- 
vement par l'émission de rayons 8 d'énergie maximum 310 keV, suivie 


. de l’émission en cascade de rayons y d'énergie 1 172 et 1 332 keV. De 


r 


7 


Fe 


nombreuses expériences ont établi la séquence des moments angulaires 
comme suit : 5+ (18 — 1) 4+ (YE2) 2+ (yE2) ot. 
Des sources de 6Co nous ont constamment servi pour la mise au 
oint et le contrôle de notre sélecteur de coïncidences. Nous avons 
indiqué [42] la limite de 7.1071° s pour le premier niveau excité du SNi. 
Avec les nouveaux phototubes, et avec sélection d'énergie, cette limite 
a pu être abaissée à 1,4.1071 8. 
Lemmer et Grace [59] ont conclu à une limite de quelques 10 
pour la vie de ce niveau, par l'étude de la corrélation angulaire dans 


—1l $ 


. un cristal paramagnétique à 20° K et 288° K. Par la méthode des 


coïncidences différées, des limites de 10-11 s ont pu être placées pour la 
vie des 2 niveaux du Ni [6] [23]. Enfin, Metzger [63] a pu obtenir une 
détermination de la période du premier niveau excité de S0Ni 
Tiyo = (7,6 + 1,4).10-% s, par une méthode de résonance fluorescente. 
La période de ces niveaux excités, calculée à l'aide de la formule de 


HE —6,05 0 J= 01: ce» niveau” se désexcite par paires monopo- 


… Jaires (voir [4]). 
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Weisskopf pour des transitions E2, est de l’ordre de 10-11 s. Les deux 
transitions sont donc rapides. Ceci est en accord avec l'interprétation 
de ces niveaux comme résultant d’une excitation quadripolaire collective 
(niveaux de vibration). 

Il est à noter que le spectre des niveaux excités du SNi est bien plus 
compliqué que ne le laisse supposer la désintégration du Co. Des 
niveaux excités à 1333, 21959, 2285, 2504 (= 1 332 + 1 172) et 
2 626 keV ont été mis en évidence dans la réaction (pp). 

Certains de ces niveaux sont obtenus dans la désintégration du $Cu. 
Seize autres niveaux, ayant une énergie d’excitation comprise entre 
3 120 et 4 076 keV, ont été observés dans la réaction (pp). 


Vie moyenne du premier niveau excité du 1°B. 


Thirion et Telegdi [91] ont mesuré la vie moyenne du premier niveau 
excité du 1°B (7:17 keV) par la méthode des noyaux de recul; ils ont M 
trouvé 7 = (7 + 2).10- 8. Vu le temps de résolution de notre sélecteur, 
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47 LA 0 | 
è 

35842 # 20 | 

245-047 20 

4,74 0x4 

0,72 41*:0 A 

0 cr 

Fig. 6. — Niveaux obtenus dans la réaction °Be(d, n)1°B. 


une détermination indépendante de cet important résultat semblait | 
possible [43]. 
a) Mesures, — Les réactions °Be(p, y)!B et °Be(d n}0B ont été. 
étudiées. Cette dernière a été retenue, à cause de son rendement élevé. ! 
Le principe de l’expérience était la comparaison avec une source 
de #Co. Des bandes étroites étaient placées de manière à enrichir les 
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coïncidences triples en coïncidences Ya (1 022 keV) — +, (719 keV) (voir 
le schéma de désintégration figure 6), sans détecter la radiation retar- 
dée y, dans le premier compteur ni le rayon Y1 (414 keV) dans le second 
compteur. Dans ces conditions, les courbes prompte et retardée doivent 
se présenter à peu près comme les courbes P(æ) et F(x) de la figure 3. 


188 11076. 
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Fig. 7 (haut) et 8 (bas). — Courbes de résolution respectivement en coïnci- 


L 


dences doubles et en coïncidences triples, dans la mesure de la vie 
moyenne du premier niveau excité du #B. 
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Les mesures étaient conduites de manière à éviter les erreurs systé- 
matiques dues aux dérives (cycles de mesures dans un ordre arbitraire, 
alternance de mesures avec $Co et la réaction). Les corrections de 
comptage et de coïncidences fortuites étaient faibles. 

Les figures 7 et 8 montrent les courbes de résolutions obtenues 
en coïncidences doubles et triples respectivement, pour la réaction 
nucléaire °Be (d, n) 2B et avec la source de %Co. Les courbes se rap- 
portant à la réaction nucléaire présentent des pics, qui sont probable- 
ment significatifs, et qui ont été expliqués par l'existence de cvinciden- 
ces neutrons-rayons y avec un temps de vol mesurable des neutrons 
(cf. p. 218). Les courbes de résolution en coïncidences triples ont été 
utilisées pour calculer la vie moyenne. 


b) Exploitation. — Nous avons vérifié qu'aucun phénomène para-, 
site : diffusion, matérialisation, réactions nucléaires de compétition, ne 
donnait de coïncidences vraies. 

Les nombres relatifs de coïncidences triples #, 7 (le rayon 2 étan 
détecté dans le premier compteur) ont été évalués : 


TE, J)=K.I(2, J}.(os ni, 1.(oe.n);, 2 (9) 


en négligeant les corrélationstangulaires (K — constante). L'intensité I 
de la cascade : — 7 s'obtient directement de la figure 6, en utilisant 
les intensités relatives indiquées pour les neutrons; par exemple : 
1(Y3: Y2) — 0,187. L’angle solide w a été calculé, et de même les effica- 
cités de détection e (par intégration graphique) à l’aide des sections 
efficaces Compton et n — p. Les coefficients n (probabilité de satisfaire 
la section d'énergie) ont été déterminés expérimentalement pour les 
rayons y (sources et réactions nucléaires) et les neutrons (réaction D +d; 
voir [31]). 

Le théorème des moments de Bay (p. 217) a été appliqué à l’ensemble 
des coïncidences, en faisant l'hypothèse raisonnable que les niveaux 


excités du ®B sont prompts, à l'exception du premier. R(x) et P(x) 
étant respectivement les courbes expérimentales retardée et prompte 
(lg. 8), Gi;(x) la courbe de résolution des coïncidences ?, j, on peut 
écrire pour le moment d'ordre un : $ 
. . . .. : 4 

MO(R) D TE, j)= DT, j). MG). Go) 

ij i 4 

Les seuls retards sont la vie moyenne + et les temps de vol des neu- 
trons. Par exemple, pour la coïncidence 74 — +, : 4 


M((Ci) =MU(P) — M / 9) + + 


den Ce ne «rs 


le LE 
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où /3(é) est la fonction-retard correspondant à la détection retardée du 
groupe de neutrons n; (p. 218). 

L'équation (ro) se réduit à une expression linéaire en +, où tous les 
coefficients sont calculables, 


c) Résultats et conclusions. — Tous calculs faits, nous trouvons : 
Tip —(8,2 + 2,3).10-15 


pour la période du premier niveau excité du 1°B. La partie la plus 
importante de l’erreur (+ 2,1.1071 s) provient des intensités relatives 
utilisées ( 25 p. 100) et des approximations faites sur l'évaluation des 
données expérimentales. 

Deux autres déterminations de cette période ont été faites récemment. 
Severiens et Hanna [81], étudiant les noyaux de recul dans la réac- 
tion °Be (d, n)19B, ont trouvé Tip —(5,9 + 1,4).10-1° s. Bloom, Turner 
et Wilkinson indiquent Ti —(7,3 + 0,7).10-1 s par une méthode de 
coïncidences différées avec faisceau pulsé [19!. 

Les quatre résultats expérimentaux sont en bon accord ; leur moyenne 
pondérée est : 


Tiy2 (6,9 + 0,7).107108. 


La formule de Weisskopf, pour une transition E2, donne la valeur 
Tip = 9,5 X 107186, c’est-à-dire | M — 1,4 environ. 

L'énergie, le moment angulaire, la parité et le spin isotopique des 
premiers niveaux excités du 1°B sont bien connus. Cette séquence peut 
être reconstruite assez exactement dans le modèle en couches avec un 
couplage intermédiaire [49] [54], avec une valeur du paramètre a/K de 
l’ordre de 4,5 (Toutefois, le niveau J—1+, T—o à 4,77 MeV n'est pas 
retrouvé par le modèle; il requiert sans doute l'excitation de deux par- 
ticules). 

La vie moyenne du premier niveau excité, calculée pour a/K—4,5, 
est de 2.10° s environ | 37][55]. Bloom etal. ont interprété cette dévia- 
tion par l'intervention d’une excitation collective, D'après Kurath, cet 
écart n’est peut-être pas significatif, car les vies moyennes calculées 
sont plus faibles en réduisant la valeur de a/K ; l'accord entre le spectre 
des niveaux calculé et le spectre observé n’en est pas trop compromis. 
D’autres rayons y dans le 1°B. notamment la radiation quadripolaire 
électrique d'énergie 2,15 MeV et les radiations émises par le niveau 


à 3,58 MeV, semblent indiquer des effets coopératifs beaucoup plus 


marqués. 
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DEUXIÈME PARTIE 


ÉTUDE DES NIVEAUX EXCITÉS 
DE L’ISOTOPE ‘Cd (1 


CHAPITRE PREMIER 


Résultats expérimentaux. 


Introduction. — La désintégration de 10Ag (252,5 j) a donné lieu 
à de nombreuses études expérimentales |47] [67]. Siegbahn |82] a 
‘observé les rayons $ et y émis, et a pu donner un schéma de désinté- 
gralion. Ses résultats étaient confirmés par de nombreux auteurs. 
Cependant Cork et al. [24] proposèrent un schéma quelque peu diffé- 
rent, dans lequel figurent 18 rayons y. 

Bleuler et al. | 17] étudièrent la désintégration de H]n, et, interpré- 
tant les résultats publiés, étaient en mesure de donner des valeurs pro- 
bables pour le moment angulaire et la parité de plusieurs niveaux du 
10Cd. Depuis, d’intéressants résultats ont pu être obtenus par l’excita- 
tion coulombienne (voir p. 241 et 242). 

Nous avons entrepris la mesure des corrélations angulaires entre les 
rayons y émis par 10Ag, après avoir vérifié les données du schéma de 
désintégration [92]. 


Appareillage.— L'appareillage décrit par Bishop et Perez y Jorba {11} 
a été utilisé, après diverses modifications. La planche IT représente une 
vue d'ensemble du montage expérimental. 

L'électronique (schéma en traits gras figure 9) comprend deux spec- 
tromètres à scintillations sélectionnés (?), associés en coïncidences 
«rapides-lentes ». Les temps de résolution ont été choisis (tr, — 108 5, 
Tr — 3.107 s) de manière à avoir une efficacité voisine de 100 p. 100 
quelles que soient les sélections d'énergie. 

La figure g montre également la matrice de coïncidence (deux 
lignes X trois colonnes) mise en œuvre pour la mesure simultanée de 
plusieurs corrélations angulaires. 


(1) Cette expérience a été faite à Oxford, sous la direction de M. Halban. 

(?) Résolution 7,5 p. 100 pour TCs ; dérive négligeable en fonction du taux 
de comptage. Ces ensembles nous ont aimablement été prêtés par M. J. C. Lisle 
et Dr: P. FD: Shaw. 


s. éodes nd ni le ét 
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Une table de corrélation précise et très robuste a été construite. Elle 
comprend surtout une plaque d’acier rectifiée (D = 70 cm, e—1 cm) 
ayant un axe de 5 cm pour le compteur mobile. La source était centrée 
mécaniquement à o,1 mm près. Après blindage magnétique, une ani- 
sotropie inférieure à 0,3 p. 100 a été trouvée pour le taux de comptage 
du compteur mobile. ë 

Les instabilités des voies linéaires représentaient l’une des difficuités 
majeures dans ces expériences. Un contrôle global assez précis était 
obtenu par le comptage de tous les canaux, pendant les mesures de lon- 


cire schemalisé , vec les sélections 
d'énergie : . 


Compleurs 
(F-fixe , M: mobile ) 


Seleckur de 
coïincidences rapides 


7®dynode 


Amplificateurs 


linéaires 


[c] © Sélecteurs 
rm] [nl d'amplitude 
| Uniles de 
coïincidences 
lentes 
Comcidences 
selectionnées (am)(a.n) Vers les 
échelles 
Isolées séleclionnces b a (Doubles)  &e m n 
Fig. 9. — Schéma d'ensemble des circuits de sélection d’énergie. Les 


chiffres indiquent le temps de résolution (+) en ps des circuits de coïnci- 
dence. 


gue durée. L'analyse des pics de calibrage était fréquemment reprise. 
Les amplificateurs (Harwell-1049) et les analyseurs (Harwell-201) pou- 


 vaient être réglés à l'aide d’un générateur de signaux très stable. Le 


temps de résolution a également été fréquemment mesuré, et sa valeur 
a été trouvée constante, aux erreurs statistiques près. 


Mesures spectrographiques. — La figure 10 représente un spectre 
typique des rayons y de Ag obtenu avec un cristal d'INa hs 

La méthode classique de décomposition des spectres complexes en 
coordonnées semi-logarithmiques a été utilisée. Pour chaque pic photo- 
électrique identifié, la distribution Compton a été construite empirique- 
ment et également retranchée du spectre. 


(1) P. R. Bell [83] a décrit la détection des rayons y dans un cristal INa. 
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E(kev)= 6,5+ 26,37 V (volts) 
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Fig. 10. — Spectre direct des rayons y de Ag, relevé avec un cristal 
d'iodure de sodium {cube 1”) et un tube Dumond 6292. Deux mesures 
ont été raccordées à 40 V. Les composantes du spectre et les sélections 
d'énergies sont indiquées. 


TaBceau III 


Rayons y émis par A9. 


| 
Lignes L, L; Y6 le, Y5 L; | 


Energie (keV) . . :|455 +15] (600) |655 + 3| (700) | 760 +5 |824 +75 

Intensités relatives ().| «7» & IO » 100 SAONE A1 «6 » 
Lignes Ya Y3 Ye 

Energie (KV NES ET 936 + 4 1386 E 5 1 508 + 7 

Intensités relatives (1) . 75 NUS 20 


1 Mes : 
() Les erreurs sont de + 25 p. 100, ou + 50 p. 100 pour les chiffres entre guille- 
mets. 
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Les énergies et les intensités relatives, obtenues en corrigeant l'aire 
des pics gaussiens par l'efficacité photoélectrique e, (1), sont rassemblées 
dans le tableau III. On notera la précision des mesures d'énergie, dues 
à un calibrage soigné et à la méthode de décomposition, ainsi qu’à 
l'absence de dérives. 

Les lignes notées y, à y,, que nous avons utilisées dans les expérien- 
ces de corrélations angulaires, sont en bon accord avec les détermina- 

tions précédentes. Les lignes L, et L; sont légèrement déplacées, les 
lignes intenses ayant été soustraites d’abord. L, est complexe : avec les 
énergies de 678, 706 et 723 keV [24], les intensités sont de « 12 », «18» 
et « 2 » par rapport à 100 pour y. La ligne L, n’apparaît qu'après la 
soustraction de y;. 

Aucun niveau du Cd n'étant métastable [61], des mesures en coïn- 
cidences sont possibles. De nombreux spectres en cuïncidence ont été 
relevés. Le plus intéressant est représenté à la figure 11 (cinq éléments 
d’information). 

Les relations de cascade des lignes importantes ont été vérifiées, et 
sont résumées dans le schéma de désintégration simplifié de la 
ligne 15. Ce schéma n’est valable que pour certaines sélections d’éner- 


gies : 


— soit S, et S, supérieurs à 820 keV; 
— soit S, > 620 keV et S, => 1 000 keV. 


Fonctions de corrélation brutes. — Douze fonctions de corrélation, 
correspondant à des sélections d'énergies différentes, ont été mesurées. 
Pour chaque fonction, le taux de coïncidences de huit angles (90° à 
2702), pris dans un ordre arbitraire, a été mesuré un grand nombre de 
fois. Les valeurs correspondantes étaient additionnées et corrigées (for- 
tuites : 10 p. 100 ; canaux : 1 p. 100 environ). Puis, la meilleure fonc- 
tion de corrélation, développée en polynômes de Legendre, était cal- 


cuiée [74] : 
We D (Re hjiPe (ton: 6) (40, 2,0), 
k 


En normant B,— 1, nous avons trouvé les valeurs de B, indiquées au 
tableau IV. Les sélections d'énergie sont indiquées par des lettres, 
reportées aux figures g et 10, en indiquant d'abord la sélection du 
compteur fixe. Dans ce tableau : b, —0,6.b, environ et ba 1,29. 02. 
Le coefficient B, est nul, aux erreurs près, sauf pour les fonctions 1 


et 2. 


(4) Les variations de e,, en fonction de l'énergie (une droite en coordonnées 
logarithmiques) ont été déterminées à + 15 p. 100 près à l'aide de 5 spectres 
de calibrage, par intégration graphique. 


h 
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Fig. 11. — Spectres en coïncidence des rayons Y: 


visité etat. à: - à: 


La mesure des fonctions 1 et2 s'imposait. Leur interprétation n'étant. 
pas univoque, les fonctions 3 et 6 étaient mesurées à titre exploratoire (1) 


buse le "ns Cd à 


(*) CE. la valeur B; = — 0,07 pour une mesure sans sélection d'énergie [8]. 
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TaBLEau IV 


Fonctions de corrélations expérimentales. 


| | 1] 
No. | || || | | 
+ L | 2 | 3 | + 5 | ô 
| | | | 
| | | 
| | ES | Dai A+ 
SA PTS | x. LS | | | 
Sélection. | (cm) | (ce) | (&p@o) (&oco) | (aym) (apr) 
| | | 
| 
Le "11 : | | | 
| | | | ; 
< À | ! | + DES | 
100 B, .|—27,4+1;,r EU 4,8 E 0,8|—8,7 E 0,8|— 28,7 + 1,6|— 29 + 2| 
| | 
|| 


FA 

Co 
+ 

œ 
Fa 
[ee 


9 10 IT 


Sélection, (pm) | (ayn) | (am) 


ro0 B, . 28,1 + 


Les fonctions 7 à 12 étaient alors mesurées simultanément, en vue de 
l'analyse des cascades triples. 


» Fonctions corrigées. — a) Corrections spectrographiques. — Les 
- fonctions du tableau IV comprennent des contributions de diverses cas- 
 cades du fait de la complexité du spectre y : 


— des mesures (cm), (cm) et (cm) ayant été trouvées compatibles, 
- nous admettons qu’il n'y a pas de coïacidences y, — L, (suggérées par 
le schéma de Cork) et que la fonction 1 représente la cascade y, — y, ; 

— la corrélation y; — y, a été calculée à partir de la fonction 2; le 
spectre de y, (1 384 keV) a été construit pour chaque compteur et le 
nombre de coïncidences (cc), (cm) et (mc) mesurées pour 0 —9o; 
 — la forme des spectres de y,. y; et y, (au-dessus de 600 keV) et 
» y, et y (au-dessus de 1 000 keV) a été déterminée, ainsi que la position 
des canaux @ç, 4, b, m et n. Les corrélations y, Voie Ye Ve 
- et y1 — y étaient alors obtenues par diverses combinaisons linéaires des 
- fonctions 7 à 12 (Les intensités des rayons y, assez mal connues, 
_ n’interviennent pas). 


- 


. b) Ztendue des compteurs. — Chaque compteur sous-tend un angle 
- solide de o 8p. 100 de 4x. Les coefficients d'atténuation gx — Bx/Ax 36] 
_ ont été déterminés d’après des mesures de corrélation angulaire avec 


| 60Co et 22Na (fig. 12) et à l’aide de valeurs publiées (calculées [74]; 


mesurées [57]). 
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181°10' 


Coiïncidences 
3 S11keyv-9 1277kev 


em / 8 


459° 160° 170° 180° 490°= 2200222102 


(x1090 Coïncidences) 


Fig. 12. — Résolution angulaire mesurée avec une source ponctuelle de *2Na. 


Nous avons adopté g5—1, ÿ2—0,950 + 0,015 et g,— 0,87 + 0,02 
pour toutes les mesures. 

Nous obtenons ainsi les fonctions de corrélation corrigées pour cinq 
cascades, rassemblées dans lé tableau V sous la forme : 


W(0)— 5 Ax.Px (cos 8) avec k — 0,2 et 4. 


TaBzEeau V 


Fonctions de corrélation pour des cascades définies. 


Cascade As À A 

— R 1 + 0,006 0,209 ee — 0,018 + 0,014 
Va Ye 1 & 0.03 m0: RETOUR + 0,06 +0,06 
Va — 5 10 011 — 0 10-0702 1 0,01 1221008 
Y1 — Ye I + 0,07 0:34, #-0,07 #0, 12.210209 
Yom: H=E10 02 V0; 14 E.0,03 1002 0,03 
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CHAPITRE Il 


Interprétation des résultats. 


Fonctions de corrélations théoriques. — Nous ne considérons que 
les fonctions de corrélation non perturbées entre deux rayons VE): 
cascade double [,(L,)J(L,\L ou triple L(L,\J, L)/L1l, avec radiation 
intermédiaire inobservée. Le mélange d'ordres multipolaires L et 
L'= L + 1 est décrit par un seul coefficient à réel [g]. La fonction de 
corrélation peut être développée en polynômes de Legendre : 


W(0)= Ÿ Ax.Px (cos 6) (1) 
k 


avec : 

k pair et < min (2l,,:2J,; 29, %20,) (12) 
(Æmax est indépendant de la transition inobservée) avec les conven- 
tions /;— L; ou L: suivant que à; — o ou 0, et J,—J,—J pour la 


- cascade double. Les coefficients Az peuvent être décomposés : 


Ax A. U0. AP). (13) 


On utilisera l'expression générale suivante [9] : 


DAT FLLJ:) + 20: F(LiLids) + Fa Lilith] /(1 +8) (14) 


» où figurent les coefficients Fx qui ont été tabulés [35]. Si d; —0, AU à 


* une valeur déterminée, alors que c’est une fonction de la forme : 


S(S)= (a + 2b5 + eS)/(1 + À) (15) 


* dans le cas contraire. La figure 13 représente une telle fonction, qui 
» fournit o, 1 ou 2 solutions par comparaison avec une valeur expéri- 
mentale. Cette fonction a un maximum et un minimum, notés f(u), 
- extérieurs au domaine des valeurs a et c correspondant aux cas purs 


1 (5—o et infini) : 


; 


E 


f 


fu) =(a + b.u)—(c + b/u) | (16) 


“avec u—x+(1+ x?) 2 où æ— (ce — a)/2b qui satisfait f(x) —c et 
 f(— 1/x) = a. Si a—0 en vertu de l'équation (12), Ü est nul égale- 


ment. 


En cas de mélange double [75], on a le produit de deux fonc- 


tions f{) et les valeurs possibles de A4 s'étendent encore. Il y a évi- 
“demment deux coefficients de mélange à déterminer. 


() Pour le problème général des corrélations angulaires, voir [9] [36]. 


; 
sil 


‘+ 
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L'expression générale (1) de U{?) ne comporte pas de terme d’inter- 
férence [9] [73][77] : 


Go W(J191Ja1 2 3 KLo) — HW (Ida; kL6) Ga) | 
HER. (1 + 8) WIHT1372; oLo) 
(Le signe — provient de W(...; oL) — AMIE 0) | 


+0,3 


RL EI RUES 
+01 Intensité E1 


6-0 (E1 pur) 
A9=-0,0714 


Valeur expérimentale corrigée 


A2=-0,4395 
Fig. 13. — Valeurs du coefficient À, en fonction de à 
pour la cascade 5={Er + S2M2)4#(E2)2+. | 


On voit que certaines valeurs de à, peuvent annuler Uxz. | 
. Notons que les expressions (14) et (17) assurent la valeur moyenne 
A —=1 pour la fonction W{(6). | 
Nous avons rencontré des cascades triples avec J,=—2 et 1, — 0, et ! 
possibilité de mélanges 3, et à. La résolution était possible, par la 
comparaison (?) des corrélations W,,(8) et Wipo(8), grâce à l’artifice 
suivant. La fonction : 
Y=AS/ALUP = AU/AS UN LUE 


ne dépend que de J; et à. Pour J, spécifié, elle peut donc être comparée : 
à son équivalent y— rapport des coefficients expérimentaux, ce qui. 
fournit o, 1 ou 2 solutions. Nous sommes donc ramenés à un mélange 
simple à, pour l'interprétation de la corrélation W,,(8). 


(*)} Pour la cascade double (J, — J,) on a évidemment Uy = 1. 
(?) CE. [71] [92] pour légalité de corrélations dans une cascade multiple, 


"1 
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Interprétation des fonctions mesurées. — Les moments angulaires 

proposés par Bleuler et al. [17} : J\—ot, J,—2+, Jr (4,565, 

» Jr — (4, 5, 6)- et le schéma simplifié (fig. 15) ont été utilisés. Les 
» valeurs J, — (2, 3, 4)+ ont été envisagées. 

a) Corrélation ÿ3— Y3. — La corrélation W,,(0) seulement ne donne 
aucune solution si à, — 34, — 0 ; les mélanges simples 5(3) 4-2 et 6(3) 4-2, 
ainsi que tous les cas de mélange double fournissent des solutions accep- 

"tables. | 

La comparaison de W,,(9) et W,6(8) a alors été utilisée. La valeur 

expérimentale est y(f) — + 0,77 + 0,10. Une valeur de J, a d'abord été 
- fixée et les solutions en 3, de y — Y cherchées, fournissant des valeurs 
possibles de AU, Puis, pour J, fixé, nous avons calculé les valeurs 


extrémes (équation 16) de Af/. Leur produit a alors été comparé à la 
valeur expérimentale AË9 — 5,288 + 0,012. Deux solutions ont été 
. trouvées : 


ë JE AN et AA, 1 


“avec chaque fois une solution possible (un domaine de valeurs) pour 
- 54. Les valeurs de à, peuvent également être délimitées (fig. 14). 


s 
De t2 
*-01 


6,=-01496 7 


5.=0356 


s +2 +3 
‘4 , S2— Der 


Bbie T4 — Valeurs du coefficient A, de la corrélation Ye — Y4 dans le cas 
‘ts sax ines hachurés sont compatibles avec 
du mélange double. Les domaines hac 


l'expérience. 
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Ces deux solutions conduisent aux valeurs — 0,052 + 0,046 et 
+ 0,008 + 0,005 respectivement pour les coefficients Ar LA dont la valeur 
expérimentale est — 0,018 + 0,014. Les deux dernières valeurs ont une 
probabilité définie de ne pas être distinctes. Cependant, l'erreur systé- 
matique sur la mesure de A, étant faible (1) et considérant l'existence 
d’une solution acceptable fournie par la cascade 5-4-2, nous pensons 
que la solution 4-3-2 peut être écartée. 

La solution Jr — 5", Jp —4+, dy —— 0,150 à — 0,057 et 5, —+0,413 
à — 0,839 est ainsi mise en évidence. 


b) Corrélation Y3 — Ya. — Il y a de nombreuses solutions : cas 
purs 5-2-2 et 6-2-2 (2), tous les mélanges simples et doubles, sauf 
5-4(8)2. Même si l’on tient compte du résultat J, —4 et à, — — 0,150 à 


— 0,057, aucune décision concernant J, ne peut être prise. Cependant, 
à chaque valeur de J,, nous pouvons associer un domaine de à, : 


7 
Ju — 4 | 5 6 
| 
Plus petit multipole permis. M | MY be 
FAN | 
Ce PO NT LUS AUS ser 0100 à A2 2735 0,334 [== r,80 à 0,050 


Ceci permet de calculer : 
AU) L 0,20+0,03 et AG) — AË)4t0 = + 0,18 + 0,04, 
en accord qualitatif avec les fonctions 3 et 4. 


c) Corrélations comprenant y,. — L'analyse est effectuée dans la 
cascade triple y, — y; — y, avec yB)—= +0,48 +0,13. Les valeurs J,—2 “ 
et 5 peuvent être éliminées. En utilisant la valeur J, —5, nous pouvons … 
calculer les coefficients de mélange pour Je = 3 et 4 : 52 


| 


on ds 
Pende MU D ae ee RALEEUTE (Li = 2) 0,720 à 6,86 |(L, = 1) 0,273 À | 0,338 
ME (Li = ï) 0,256 à 5,02 he = 2) — 0,313 à — 0,186 
(1) A4 = — 0,003 pour la distribution angulaire des rayons ÿ émis par la. 
source. 


5 6 " 
(?} Et peut être. même 6-42 avec À, — O0,1020, la valeur expérimentale 
Ag = 0,14 + 0,03 étant due entièrement à la correction. 
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Discussion. Le schéma de la figure 15 résume les informations 
connues pour les niveaux du 10(d. 


L'énergie et la vie moyenne du premier niveau indiquent une excita- 


ton collective vibrationnelle [go]. Un spectre quasi harmonique de 
niveaux | 93] peut ainsi être prévu pour le H0Cd, 


Energie Spin Niveau 


29274 5e F 


2477%4 456* E 


454147 4* D 
4446*5 34 C 
(ou 216546) 
656,25 2* B 
(1 0: A 
| cd.  (Grebk) 
Fig. 15. — Schéma simplifié des niveaux du Cd (énergies en keV). Un 


niveau J — 2+ à 1 474 + 6 keV est connu. Les mesures précises d’énergie 
des rayons YA et y, sont de Marmier et Boehm [67]. 


Les possibilités J. —2 et J,—2 ont été examinées soigneusement 
: (mais ont été trouvées incompatibles avec nos résultats). En effet | 79], 
dans les noyaux pairs-pairs de masse intermédiaire, le second Ps a 
une énergie E, —(2,2 + 0,3).E, et en général un moment J—2+ (plus 
rarement 4+, ot, J impair ). |: 

En fait, le niveau à deux phonons doit être un tripleto*, 2+, 4+ [79]. 


i 16 
Annales de Physique, 1961. 
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Depuis, un niveau J = 2+ a été trouvé à 1474 keV (?). Ce niveau et le 
niveau D (1541 keV, J—4+) sont probablement deux composantes de 
ce triplet. Le mélange de radiations E2 + M3 pour le rayon y, est 
cependant difficile à comprendre (?). 

Les valeurs relatives des énergies des rayons Y4. La, ya et ys sont de 
100, 125, 135 et 143 respectivement. Il est ainsi tentant d'interpréter le 
niveau E (2477 keV) comme un membre du « niveau à trois phonons », 
dont les composantes ont J —o, 2, 3, 4 et 6[93]. D'ailleurs, nos résultats 
sont compatibles avec J,— {+ ou 6+, et des radiations E2 prédominan- 
tes pour le rayon 3. 

La parité du niveau F (2927 keV, J—5-) montre qu'il s’agit d’un 
niveau de particules. Le mélange Er + M2 pour le rayon y, (1 386 keV) 
n’est’ainsi pas surprenant; de nombreux mélanges de ce type sont 
connus. Les intensités relatives des rayons L, (450 keV), L, (680 ou 
7108 keV) et y, (1 386 keV) émis par ce niveau sont qualitativement en 
accord avec des radiations Er. 


L’intensité du rayon y, (1 508 keV) serait plus facile à comprendre si 
l’ordre d’émission de y, et y; (760 keV) était inversé. Le niveau C se 
trouverait alors à 2165 keV, et aurait également J,=—3 ou 4. Aucune 
prédiction concernant la nature de ce niveau ne peut être faite. 


La séquence des niveaux A, B, D, E, F est reproduite dans le 1#0Xe 
avec des énergies 15 p. 100 plus faibles que dans le H0Cd. Par l’étude 
de la conversion interne de cinq rayons ÿ (homologues de y», Ya, Ya» 
Ye: La), Gaird et Mitchell [83] ont indiqué J,—=ot, J, —=2+, J, —#4#, 
Je —6+ et Jr — 57. S'il s’agit d’une séquence vibrationnelle, la corres- 
pondance des niveaux A, B, D, E serait triviale ; l’analogie des niveaux 
de particules F serait cependant assez remarquable. Il n'existe actuel- 
lement pas d’autre noyau vibrationnel assez bien étudié pour poursuivre 
cette comparaison. 


Ces remarques suggèrent qu'il serait intéressant d'obtenir d’autres : 


renseignements concernant le H0Cd, en particulier en ce qui concerne 
les niveaux d’excitation élevée. 


(*) Des coïncidences entre rayons y d'énergie 820 keV et 656 keV ont été 
observées [89] dans l'excitation coulombienne du 11Cd. En même temps, 
la position de la ligne L; dans le schéma se trouve enfin fixée. 

(?) Un tel mélange a été signalé [58], mais ici il s’agit essentiellement d’une 
excitation collective quadripolaire électrique. 


sir inbié: 


at 


CRE 


Lesotho D ni de DÉS ee 
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TROISIÈME PARTIE 


EXPÉRIENCES D'ORIENTATION NUCLÉAIRE (1) 


CHAPITRE PREMIER 


Distribution angulaire des rayons | 
émis par des noyaux orientés. 


Introduction. — Un ensemble de noyaux est dit orienté si les 2J+1 
sous-niveaux magnétiques, caractérisés par la projection m—J,sur un 
axe Oz du moment angulaire total J, ont des populations a(m) inégales. 
On peut distinguer la polarisation nucléaire : a(m) Æ a(— m), et 

- l'alignement nucléaire : a{m)—a(—m). 
L'orientation nucléaire peut être mise en évidence : par la résonance 
. paramagnétique nucléaire, par les particules de désintégration radio- 
actives qui sont émises anisotropiquement et sont polarisées, et par 
» l'interaction des noyaux orientés avec des particules polarisées [46] [72]. 
* Les expériences décrites ici concernent l'observation des rayons y 
émis par des noyaux orientés aux basses températures. Un alignement 
- (axial) suivant la méthode de Bleaney était réalisé dans tous les cas. 
La polarisation des rayons y est alors plane (?). 


Méthodes d’orientation nucléaire aux basses températures, — 
. Dans la méthode du couplage direct entre un champ magnétique H et 
le moment magnétique y du noyau, les niveaux sont séparés de 
AE — uH/J etles populations sont données par : 


; a(m) = exp (— m8)/5 exp (— m6) (9) 


“avec 8—uH/XT.J (k— constante de Boltzmann, ‘T —température 
* absolue). Pour obtenir une polarisation appréciable, il faut réaliser 
- H/T = 10° gauss° K environ. 
î 
« « 0 
(1) Ces expériences ont été faites par le groupe d'orientation nucléaire à 
Oxford. Notre travail était supervisé par M. Halban. 
Hu?) Pourtla rédaction de cette troisième partie, nous avons fréquemment 
* utilisé les mémoires de Perez y Jorba [68] et de Johnson [50]. 
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Le champ externe peut être remplacé par le champ intense de struc- 
ture hyperfine (100 à 1000 kG au niveau du noyau) dans un cristal 


paramagnétique. Les moments électroniques peuvent être orientés par 


un faible champ extérieur (Gorter-Rose) ou par un champ électrique 
cristallin (Bleaney) ; ces deux méthodes sont les seules à avoir été uti- 
lisées avec succès. Un couplage de structure hyperfine électrique devrait 
également conduire à un alignement nucléaire { Pound). 

Abragam et Pryce [1] ont donné l'Hamiltonien décrivant les 
niveaux d'énergie dans un cristal paramagnétique, en définissant un 
spin ionique « effectif » S (correspondant à la dégénérescence 28 + 1 
des niveaux électroniques) : 


H—8,[g,H$ + ga(HSs + HS] — Bngnl. d 
+ AS:ds + B(Sde + Sydy) + PIE 30 + 1)/3] (20) 
+ DIS —S(S +1)/3]. 


L'on voit les termes d’interaction avec le champ H, les termes de cou- 
plage de structure hyperfine magnétique (A et B) et électrique (P) et le. 


terme D dü au champ électrique cristallin (effet Stark). 
Cet Hamiltonien a pu être utilisé ! 14] [84] pour le calcul approché des 


populations et des degrés d'orientation pour les quatre méthodes pro- 


posées. 


Dans la méthode d’alignement nucléaire de Bleaney, pour S — 1/2, 


envisageons | 14] les cas extrêmes : 


B—P—0o.— Il y a 2J +1 doublets espacés de A/2, caractérisé 


dans l’ordre des énergies croissantes par m—J,;—=+ 9,4 J— 1, .. 


Los) 


+ (J — 1), TJ. Aux températures les plus basses, le niveau le plus bas 
J:— + J sera peuplé, et les noyaux sont alignés suivant l’axe Oz. 
— P— 0. — Aux températures les plus basses, les valeurs les plus 


faibles (+ 1/2, + 3/2, ...) de m—J, sont privilégiées, et les noyaux 


sont alignés dans un plan perpendiculaire à Oz. Les niveaux les plus : 


bas étant très resserrés, il est difficile d'obtenir un degré d’alignement 


important. 


Fonctions de distribution angulaire des rayons ÿ — Gray et. 


: 


Satchler [45] [76] ont rattaché ce problème (1) à la théorie générale des 


corrélations angulaires. 


Nous donnons les formules pour des noyaux émettant successivement 
une radiation inobservée (rayon $ ou y, capture électronique) puis un . 


rayon y. Ce cas est analogue à une cascade triple : 


JQ (orientation), (B)J(y)I. 


() Voir les articles de Blin-Stoyle et al. [18] et De Groot et Tolhoek [83]. 


pour un exposé du problème, et une liste de références. 


+ NON ON EE PE PEN VER 
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a) Distribution angulaire de l'intensité. — La forme : 
W(0)— 5 Ax.Px (cos 8) 
nous est familière (équation 11), et nous écrirons : 
Ar—Bn(do; T). Un(B). Ax(v). (21) 


Les deux derniers termes ont déjà été définis (équations 14 et 17). 

Les coefficients d'orientation Bz sont reliés très simplement aux popu- 
lations a(ms). Ils dépendent de la température par les coefficients & 
et 6 de Steenberg [87], et B{(T)/BZ(T —0) représente le degré d’orien- 
tation nucléaire (k— 1 : polarisation ; k — 2 : alignement). Dans l’ali- 
gnement axial par la méthode de Bleaney, x —B/A est petit, et x? est 
souvent négligeable dans l'expression 8? — (A/2k4T)21 —zx?). Les 
valeurs de B,(xz— 0) en fonction de J, et de 8 ont été tabulées (1). Aux 
températures « élevées », l’on a : 


B,(x = 0)—(82/6).[lo.(Jo + 129 — 129 + 312. (22) 


On peut écrire : 
B(x)—(1 — x?).B,(x — 0) (23) 


. soit pour tout $ si æ est petit, soit pour tout æ<T 1 si B est petit. 


b) Distribution angulaire de la polarisation. - Dans la notation 
de Biedenharn et Rose [9], la polarisation est exprimée par l’angle ® 
du vecteur polarisation avec la normale au plan d'émission : 


> W(O, D) — W(8) + 6! E Bx. Ur. Ax(p). cos 20.P? (cos 0) (24) 


k=2,4 ... 


- où figurent les polynômes de Legendre associés : 


dP} (cos 0) 


P} (cos 8) —sin? 0 Ta cos De 


» et où o— + 1 (— 1) si le multipole L est électrique (magnétique). Les 


coefficients Ax(p) sont définis (?) de manière analogue aux Ax(y) : 
| Fy(LLIJ).Gz{LL)—20.F}(LL'1J). G(LL')}—3?F,(L'L'1J).G(L'L') 


Ax(p)— PRET 25) 
avec : > 
4 2k(k+ 1)L(L+:) (k—2)! LLA 21. =, 
mcm ea. CAL +211 
; 

c) Perturbations. — Nous décrivons ces effets globalement [36] en 
} remplaçant les coefficients d'orientation Bx par gk.Bx, avec o< gx <1 
1 | | 

» {1} Gray et Satchler, tables distribuées au laboratoire. 

(2?) Veiller aux signes négatifs. 

; 

* 

2 


ue 


= ds # 


TT 
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et 99 — 1. Ceci est justifié si la perturbation est isotrope on admet l’axe 
d'orientation comme axe de symétrie (Théorie [8/4] [88]). 


Interprétation des résultats. — L’anisotropie et La polarisation sont. 
définies par : 


W{(902) — W{ot) . W{90°, 0°) — W{90°, 90°) 


W{(90°) g est W{902, o°) + W{909, go°) (26) 


Ce 
qui représentent l'effet maximum observable si les termes en k —/ sont 
négligeables. Pour l'interprétation des résultats, nous nous plaçons tou- « 
jours dans ces conditions (température « élevée », ou toute température 
dans un mélange dipole-quadrupole avec à petit). 


a) Transitions pures. — Si Kmax — 2, les cas purs sont caractérisés 
par : 
|pi=lÎlel. (27) « 
D'une manière plus précise : p—— 6e pour L=— 1, et p— + 6e pour 


L> 1, avec o— + 1 pour une radiation L électrique. 

Spiers [86] a remarqué (1) que pour les transitions dipolaires, l’ani- 
sotropie est négative si J £ I, et positive si J—I. Si le plus petit ordre 
multipolaire permis est L > 1, l’anisotropie est positive. 

La détermination du signe de & et p suffit alors pour caractériser la 
radiation. Par exemple, si l’on a trouvé € et p négatifs, il s’agit d’une 
radiation M1, si J £ I et U, > o. 


b) Transitions mélangées. — I] faut spécifier les moments angu-” 
laires pour écrire la fonction de distribution. Celle-ci a la forme sui- 
vante (mélange dipole-quadripole, Æmax = 2) : | i 

À 

W(6, D}—1+A,(0).[(X/Z).P, (cos 0)+(3/2).0.(Y/Z).sin? 6.cos 20) (28). 
où : | 
As(o) = TA; (y}l8=0 = gs. Be Un. F(LLU) ; 
LUE): X =: + 3aù + b5?; Y=X — Laÿ Î 


(a et b sont facilement calculables d’après les définitions déjà don- 


nées). Il ‘vient alors : ; 
Les — 3X.As(0) ___35.Y.A,(o) L 
T22-X Ab" PT 27 XÀ, 0] (29). 

qui montrent que p—— cYe/X. En éliminant A,(0), et en posant: 


do — (6€ + p)/a(oe — 3p) 


ee \/i — 40° 
co) 2004 


on trouve [68] : 


= 
(20 
© 

= 


Écouter en état den de #6 77 t 


1 . . “ . j 
(1) Ces signes de € supposent une orientation axiale, et en outre U, positifs 
(or, sparsexemple Jr donnent U, = — 0,5). F 


bts hi: ét - 
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(= Ÿ si Ô est petit). Cette détermination du coefficient du mélange 
est indépendante du degré d'orientation (température, atténuation) et 
de la radiation inobservée. 


c) Calcul du moment magnétique. — Ce procédé ayant fixé les 
caractéristiques de la transition J(L, 5)l, il faut encore choisir des 
valeurs probables de J, (noyau-mère) et de J (transition inobservée), à 
l’aide d’autres renseignements expérimentaux ou théoriques. Ce choix 
peut être confirmé en ajustant les variations expérimentales et théori- 
ques de £ ou p en fonction de la température, car B, est fonction de Jo: 

Ceci fixe, aux températures où B, est négligeable, la valeur de 
B,(J, ; T), c’est-à-dire la valeur de la constante de structure byperfine A, 
à travers le facteur de Boltzmann B— A/2XT, cf. équations (22) et (23). 
La valeur (1) du moment magnétique y, du noyau-mère peut alors être 
calculée, soit par des considérations théoriques, soit par comparaison 
avec un isotope de ce noyau dont on connaît A et le rapport gyroma- 
gnétique u/J. 

S'il y a perturbation, la méthode fournit g,B, au lieu de B,, et l’on 
n'obtient que des limites inférieures de £, A et us. 


CHAPITRE II 
Appareillage. 


Équipement de basses températures. — Cet appareillage comprend 
essentiellement [50] : 


— Un petit liquéfacteur d’hélium (300 cm° He liquide/h) ; 

— Un cryostat (fig. 16) constitué par deux dewars concentriques, à 
parois de verre argenté absorbant peu les rayons y. Une température 
de l’ordre de 1°K est obtenue dans l’enceinte interne par évaporation 
d’'He sous pression réduite ; 

— Un solénoïde sans fer (1,2 MW) produisant un champ de l'ordre 
de 50 kG dans un volume excédant 100 emÿ. 


Le principe du refroidissement magnétique des cristaux pre 
tiques est bien connu [85]. L'entropie de ces cristaux vers 1 K est dûe 
pratiquement à l'indépendance des dipoles ioniques. Leur a 
par un champ magnétique, à 1° K, réduit l’entropie, de sorte que la 


(1) Le signe du moment magnétique ne peut évidemment pas être obtenu 
dans une expérience d’alignement. 
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désaimantation adiabatique conduit à une orientation spontanée et des 
températures de l’ordre de 0,001 à 0,01 °K (l'enceinte interne du cryo- 
stat, remplie de gaz d'échange pendant l'aimantation, est vidée avant la 


désaimantation). 
L'échauffement du spécimen (1) est dû surtout à la condensation de 


Fig. 16. — Coupe du cryostat. À, B : parois en 
verre du dewar interne à hélium liquide : 
C : Dewar externe à hydrogène liquide ; 
D : tige en verre ; E : pastille de sulfate de 
manganèse et d’ammonium; F : support en 
plexiglas avec cristal paramagnétique ; G : bobine 
d'induction ; H, J : tubes de pompage. 


PROC RE. (0) 


gaz dégagés par les parois et aux vibrations mécaniques. Le temps de 
réchauffement était de l’ordre d’une dizaine de minutes. La pastille E 
(fig. 16), refroidie par désaimantation adiabatique à 0,1 °K, condense 
les vapeurs résiduelles de gaz d'échange, réduit les fuites thermiques 
le long de la tige de verre D et agit en régulateur de température 
vers 0,1 °K. 

La susceptibilité magnétique y du spécimen était mesurée à l’aide 
d’une bobine d'induction (fig. 16) compensée et d’un galvanomètre 
balistique sensible (32 cm/uA). La température magnétique T' était 
calculée à l’aide de la loi de Curie T —C/y. L'ensemble était calibré 


(1) Fuites thermiques observées : environ 20 ergs/min ; échauffement 
par rayons Ê : environ ! erg/min/MeV/uC. | 
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entre {4 °0K et 1 °©K en mesurant la tension de vapeur de l’hélium. Des 
corrections étaient faites (champ démagnétisant ; si nécessaires : terme 
de Curie-Weiss, paramagnétisme du verre du cryostat) [50]. 

La relation entre T° et la température absolue T ne peut être déter- 
minée qu'à l’aide de mesures calorimétriques assez délicates. L'écart 
n'estimportant, cependant, qu'aux températures les plus basses. 


Détection des rayons y. — a) Aniso/ropie. — Deux compteurs à 
scintillations, fixés sur une plaque d'aluminium, pouvaient rapidement 
être disposés près de la source après la démagnétisation. Ils détectaient 
les rayons y émis le long et perpendiculairement à l’axe d'orientation. 
Les pics photoélectriques étaient toujours sélectionnés, de manière à 
éliminer les rayons diffusés dans le cryostat. 

Les taux de comptage (durée 10-4o s) et la température T° 
étaient alors mesurés en fonction du temps, puis la source était 
réchauffée à 1° K (gaz d'échange). Les asymétries des compteurs étaient 
éliminées en prenant W(6)— comptage à froid/comptage à chaud, pour 
le calcul de €. 


b) Polarisation. — Dans le polarimètre Compton du type Metzger- 
Deutsch {11][62}, les rayons émis perpendiculairement à l’axe d’orien- 
» tation (axe SD, fig. 19), puis diffusés parallèlement et perpendiculaire- 
ment au plan d'émission, étaient détectés dans deux cristaux d’INa 
(compteurs n% 1 et 2). Le blindage (Pb ou W) de ces cristaux étant 
toujours imparfait, un cristal organique (compteur n° 3) servait de 
- diffuseur. Les nombres de coïncidences 1-3 et 2-3 étaient mesurés grâce 
à une unité de coïncidence 1 036 modifiée (+ — 0,3 us). 
- Le polarimètre, monté surrails, pouvait rapidement être amené en 
> position de comptage. Des mesures de courte durée (20 à 4o s) 
étaient alors entreprises, à froid et à chaud. L'effet mesuré est exprimé 
» par le rapport des taux de coïncidences normalisés : 


TNL SEE D ERP 
PNG —p+Ri+p) (2 
d’où l’on tire p —(1 —p')(R + 1)/(1 + p'R— 1). Le rapport d’ana- 
 lyse R représente la valeur de p' ou 1/p' pour un faisceau de rayon Y 
* totalement polarisé (p—Æ+ 1). 


Caractéristiques du polarimètre. — a) Efficacité de détection. = 
} Pour des rayons y de 166 keV, l'efficacité du polarimètre n'est que 
de 0,4 p. 100 (compteurs directionnels : 80 p. 100 environ). Pour cette 
raison, les mesures de polarisation étaient en général limitées à un 
petit domaine de températures. D'ailleurs une efficacité élevée est 
incompatible avec un bon rapport d'analyse (diffusions multiples). 
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b) Résolution en énergie. — Aux énergies moyennes, une résolu- 
tion de 20 à 4o p. 100 est observée dans le polarimètre [11][68], contre 
environ 10 p. 100 dans les compteurs directionnels. Dans nos expé- , 
riences. l'énergie des électrons de recul du compteur central (n° 3) : 
n’était que de 10 à 60 keV : les spectres en coïncidence sont pratique- 
ment continus, voir figure 17. La discrimination des rayons X est 
cependant facilement assurée dans les compteurs 1, 2 et 3. 


À | 
139 
8 oO Ce (Ey=166 kev.) 
ë 10000 
L Specire simple 
& 
2] 
& 
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Spectres dans le cristal central … 
du polarimètre. 


0 10 20 30 (as) “© 
c) Rapport d'analyse. — La formule de Klein-Nishina, moyennée | 
sur la polarisation des rayons diffusés, permet le calcul du rapport 
d'analyse [62]. Pour une géométrie ponctuelle : 4 
R 418: = 90) (EJE')+ (EYE) ë 
d6(8; = ot) — (E/E’) + ([E/JE) — 2 sin° D (32) À 


photon initial et le plan de diffusion, et E/E'— 1 + (E/mçc?)(1 —cos D). 
Le rapport d'analyse est donc une fonction de E et de 5 : l’on voit 


où 3 est l’angle de diffusion, © l'angle entre le vecteur électrique 5. 


que R— 1 pour $ —o° et 180°; R est maximum pour un angle. 
du << 90°, qui diminue lorsque l’énergie augmente. Pour 3 donné, Rest" 
fonction décroissante de l'énergie. Cas particulier : Ry—71 + te? N 
pour E —o (diffusion Thomson). k | 

Metzger et Deutsch [62] et Perez y Jorba [68j ont publié diverses 
courbes fort utiles pour le choix de 5 et de l'ouverture angulaire des 
compteurs. La figure 15 représente les variations de R en fonction de 
l'énergie que nous avons calculées pour diverses géométries (1). | 


1 ” . n 0 4 
(1) Dans notre polarimètre, un angle 3 — 800 était réalisé lorsque les trois 
photomultiplicateurs étaient correctement montés dans une boîte spéciale 


DRE RE + QUO VAT se "1: 
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La valeur de R peut être déterminée expérimentalement : 
— dans la distribution ou corrélation angulaire d’une radiation 


pure [68/; 
a —— #5 0555 0 —— 5 + ++ + 
l Points expérimentaux: 
70 


4 Corrélation #8, (935 kev.) } (Re) 


60 Y Orientat. Nucl. “Mn (835 kev) J \Perez 
50 m Diffusion #1Ce (#5 kev) Le crisfal 
Max D Diffusion Co (362 kev) rs 
& : id. — (1955) Lori cristal 
o id. (195€) }” central 
30 Co) Diffusion *”* Hg (188 kev) (1956) 
5 Courbes calculées: 
20 en À 57m 
B $=80° 
c] $=80° 10° 
D$=0°et90°; À $= À @= 420 
E 30° 
40 
9 
8 
7 
6 
5 
4 
ë 3 
2 
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Fig. 18. — Rapport d'analyse du polarimètre. 


— dans une expérience de double diffusion |[48|, schématisée à la 
figure 19. La polarisation p du faisceau diffusé est donnée par : 


Gp} + P}=RGo Fo (2) 
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Des sources de #Co, 2#Hg et Ce ont été utilisées. Certaines pré- 
cautions doivent être prises : le diffuseur doit être petit et mince (géo- 
métrie, et diffusions multiples) ; la source et le polarimètre doivent être 
convenablement blindés pour réduire le fond; celui-ci, de l’ordre de 
5o coïncidences vraies par minute, était déterminé en alternant les 
mesures avec et sans diffuseur. Pour la normalisation des compteurs, 
le diffuseur était remplacé par une source. 


Fig. 19. — Expérience de double 
diffusion : E, : faisceau collimaté 
de rayons y émis par la source S ; 
E : faisceau partiellement polarisé 
des rayons diffusés en D; 1, 2, 3 : 
cristaux du polarimètre. La figure 
définit deux plans perpendiculai- 


res uS 20572) eE1D San 


La meilleure mesure était obtenue avec une source de 300 mC de 
60Co (39 — 90°, E — 392 keV, p — 0,365). Le rapport mesuré p'—1,65 
conduit à la valeur R— 5,0 +o,3. 

Ces mesures nous ont fait adopter le petit cristal central (2 X 2 cm) 
pour lequel la courbe D, figure 18, semble convenir, comme prévu. 


CHAPITRE III 


Résultats expérimentaux. 


Alignement du Co. — a) Schéma de désintégration. — Le 
schéma de la figure 20 semble bien établi. La désintégration par cap- 
ture d'électrons (log f{— 6,2) conduit uniquement au niveau excité à 
136 keV dans le 57Fe. 

Ce niveau se désexcite vers l’état fondamental et vers un niveau à 
14,4 keV. Les ordres multipolaires : E2(y,), Mi(y,) et Mi(y3) ont été 
déduits d'expériences de conversion interne et de coïncidences diffé- 
rées. La période de 5.10? s, estimée pour le niveau à 136 keV d’après 
l’excitation coulombienne, est en accord avec le caractère M1 du TaYON Ye 
prédominant. 

Les moments J,— 7/2 et u,— 4,6 magn. nuel. ont été trouvés pour 
le *’Co. Les valeurs (1/2, 3/2)- ont été proposées pour I, ou L [51]. 

L'ensemble de ces résultats peut être compris si J — Mae 
L — 1/27. Nous avons entrepris une expérience d’alignement du Co 
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afin de confirmer ces valeurs et obtenir, si possible, d’autres renseigne- 
ments [10]. 


b) Technique de l'alignement. — Une méthode d'orientation 
des noyaux de cobalt a été mise au point précédemment et vérifiée 
avec Co [15]. Le sel paramagnétique est un sel de Tutton de 
formule M:M”(SO,), 6H,0 avec M’ —Rb et M" — 1 p. 100 Co 


57Co 
270); Jo= raie 
D u= 46/8, 
Capture e- 
(80EK,20%L ) 


J = 5/27 
(51%) : 
136,31 kev 121,94 kev 
E2 M1+E2 
&=+0,19 
1,= 327 
l4 = 1/27 
7 
26° (stable) 
Fig. 20. — Schéma de désintégration du 57Co. 


+12 p. 100 Cu +87 p. 100 Zn. Le cuivre permet d'obtenir une 
température plus basse et le Zn est un diluant non magnétique. Bowers 
(non publié) a déterminé les paramètres de ces sels, notamment 
A—0,0293, B—0,0049, P—o (en cm1). La relation T-T° a été 
mesurée par Daniels (non publié). 

Ces cristaux sont assez complexes. Il faut distinguer : les axes princi- 
paux trirectangles K;K,K; de susceptibilité magnétique; trois axes 


CAS LA 
cristallographiques abc (b—K;,a, ©; ac = 105°; ÿ —Kic == 157) et 
les axes tétragonaux T,T, de symétrie du champ cristallin (axes 
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d'orientation), qui sont dans le plan K,K, et font un angle «— 37 1° 
avec K;. 

c) Anisotropie. — Six monocristaux, contenant environ 20 uG 
de 5’Co, furent montés dans le cryostat avec l'axe K; vertical. Les 
rayons y; + Y2 (non résolus) étaient observés le long des axes K, et K,. 
Des températures de l’ordre de 0,1 oK étaient obtenues par désaiman- 
tation adiabatique, avec T,— 0,9 °K et H,=— 25 kG. 

L’anisotropie trouvée était nulle, aux erreurs statistiques près 
(0,004). Cependant, les rayons y plus énergiques d’une faible conta- 
mination de 5Co présentaient une anisotropie appréciable, montrant 
que les noyaux de cobalt étaient bien alignés. 

Le désaccord avec la valeur calculée, en négligeant y, et la constante 
de structure hyperfine B, s'exprime par un facteur 70 au moins. Or, 
ces deux approximations ne peuvent modifier £ que de 25 p. 100 et 
2 p. 100 respectivement, au plus. Il faut donc admettre qu'il ÿ a 
réorientation dans le niveau intermédiaire (Tiyÿ —5 X 10° s environ), 
ou que le rayon y, est un mélange, ou les deux. 


d) Mesure de la polarisation. — Les cristaux étant montés dans le 
cryostat avec l'axe K, vertical, les rayons y émis le long de l’axe K, 
étaient détectés dans le polarimètre. Un effet petit, mais significatif, a 


* 


Re Hi ere 
Courbe calculée 
pour g,=0el $=019 


l'alignement du 57Co. 


a 
O 20 40 60 80 100 120 140 


été trouvé (fig. 21). Nous avons vérifié que cet effet n'était dû ni à la 
contamination de 56Co, ni à une perturbation du polarimètre par les 
mesures de susceptibilité magnétique. 

La polarisation p est négative (p' => 1) : le caractère magnétique du 
rayon y, est donc prédominant; la séquence des moments angulaires 


est vérifiée, et la nécessité d’un coefficient g, (atténuation) est mani- 
feste. | 


e) Interprétation. — D'après l'équation (29), la condition d’isotropie 
s'écrit X — 0, dont les racines sont + 0,197 et — 10.1. La racine néga- 
tive (radiation E2 prédominante) peut être écartée, et, en ténent 
compte de la détection du rayon +,, nous adoptons pour le coefficient 
de mélange : 


dy — + 0,19 + 0,02. 


Mesures au polarimètre dans - 


vert Er: soon 


# 
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Le rayon y, comporte (en intensité) 3,5 p. 100 de radiation E2. 
La polarisation a été mesurée pour 8 — go° + «, x étant l'angle K,T, 
(ou T,). Nous avons donc {équation 29) : 


p = —3 cos? «.Y_A,(0)/2Z. 


Le rapport d'analyse du polarimètre, dans les conditions de l’expé- 
rience étant R— 6 environ, la valeur p'— 1,075 mesurée pour 1/T = 80 
donne p — — 0,053. Nous pouvons donc calculer : 


Te —=0,II 


qui montre que l’effet observé est 10 fois trop faible environ. 
Le coefficient B, peut être évalué exactement à toute température 
(équation 23) en utilisant les valeurs B,(x —0) tabulées. L'accord de la 
… courbe calculée et des points expérimentaux (fig. 21) semble prouver 
que l’interprétation est correcte. 
Ces résultats ont été utilisés récemment pour l'interprétation [60] 
… d'une mesure de corrélation angulaire entre les rayons ÿ, — y3, don- 
» nant 03 — +0,14 environ. 
Les rapports des intensités E2/Mr1 calculés d’après les formules de 
* Weisskopf sont de 10 5(+,) et 10-(y3) ; les valeurs observées sont 
beaucoup plus grandes. L’intensité du rayon y, est une anomalie du 
+ même genre. On pourrait penser à une excitation quadripolaire collec- 
tive, à moins d’une interdiction / particulièrement effective. 


Alignement du 1#Ce. — a) Mesures antérieures. — La radioacti- 
» vité B— du 1Ce a deux composantes : E — 574 et 432 keV (log f{— 7,8 
et 6,9) et conduit au niveau fondamental et à un niveau excité du Pr. 
» Le coefficient de conversion de l'unique rayon y (145 keV) et la 
période (1,9 X 10? s) du niveau indiquent une radiation Mi. D'après 
* les mesures d'’excitation coulombienne, un rapport E2/Mr de ro 
- environ (en intensité) peut être calculé. 

Le moment angulaire 1—5/2 (classifié d5/2) du Pr a été mesuré. 
. Les assignements /7/2 et g7/2 pour le #1Ce et le niveau excité du Pr 
- sont donc plausibles. 

Ambler, Hudson et Temmer [3] ont confirmé ces données par la 
mesure de l’anisotropie des rayons y en fonction de la température (ali- 
 gnement dans un plan). Toutefois, la valeur u,—0,16 calculée pour le 
moment magnétique du #1Ce paraît beaucoup trop faible pour un neu- 
*tron célibataire /7/2. Ces auteurs pensent que des interactions spin-spin 
_réduisaient l'orientation, et que les possibilités de réorientation du 
_ niveau intermédiaire et de mélange M: + E>2 n'étaient pas exclues. 

Une expérience d'alignement axial a, de ce fait, été entreprise à 


Oxford ! 22]. 
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b) Technique de l'alignement. — Le sulfate d’éthyle et de néodyme 
a été utilisé avec succès pour l'alignement du H?Nd [12]. Ici, 1 p. 100 
du Nd a été remplacé par du cérium. 


Les constantes de structure hyperfines du Ce dans ce cristal ont été 
calculées d’après la méthode d’Elliot et Stevens |33] en supposant que 
les rapports gyromagnétiques g, = 3,9 et 91 —0,2 du sulfate d’éthyle 
et de cérium [20] s'appliquent aux ions Ce dilués dans le Nd. Des cons- 
tantes électroniques déterminées par Bleaney [16] ont été utilisées, et 
l’on trouve : A — 0,108 (u/J) et B— 0,002 (u/J) en cm1. 


Deux cristaux, d’un poids de 2 g et contenant 13 uC de H#1Ce ont été 
montés avec l’axe horizontal. Le champ magnétique a pu être appliqué 
verticalement, c’est-à-dire le long de g4 des ions néodyme (q, — 3,61 ; 
ga 2:05). Des températures de l’ordre de 0,02 °K étaient atteintes 
avec H/T— 20 kG/°K. L'isolement thermique était excellent : la 
température restait inférieure à 0,03 °K durant 20 minutes environ. 

c) Anisotropie et polarisation des rayons ÿ. — Des démagnétisa- 
tions avec des champs différents étaient faites pour obtenir les varia- 
tions de l’anisotropie en fonction de la température (fig. 22). 

Un effet important a été trouvé en polarisation : p’—1,58 pour 
1/T* — 4o. Avec la géométrie utilisée, la valeur R—6,0 a été évaluée 
pour le rapport d'analyse, et conduit à p — — 0,30. 


d) /nterprétation. — Le. signe de eet p montre que le rayon y est 


un mélange L— 1 + L'—2, avec la radiation magnétique prédomi- « 


nante. Le mélange M2 + E1 est peu compatible avec les mesures anté- 
rieures, et donnerait des anisotropies trop faibles. 


Avec les valeurs e — — 0,157 et p —— 0,30 (pour 1/T°—4o) et si 
J— 7/2 pour le niveau excité, on trouve (équation 30) : 


à — + 0,08 + 0,02 


c'est-à dire environ 0,6 p. 100 de radiation E>. 


VE 73 


La courbe (fig. 22), calculée pour 3 — 0,08 et J,—J, — 7/2, 1=5S8 
a été ajustée à e —— 0,066 pour 1/T°— 25. L'écart, aux températures » 


les plus basses, est attribué à la différence entre T' et T. 
L'ajustement, à 1/T°— 25, détermine g,B,U,A,(y) — 0,081 + 0,017. 
Or, il n’est pas a priori possible de décider entre les valeurs j —oet 


pour la radioactivité $. Ceci conduit (p. 247), pour le moment magné- 
tique du 1Ce, à : 


| Uo | —0,75 <0,20 magn. nucl. (7 —:1) 
ou : 


| &o | —0,66 + 0,16 magn. nucl. (j —0). 
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Ces valeurs doivent être considérées comme des limites inférieures. 
En introduisant des coefficients Ja» On trouve g, (nitrate double) —0,5 9, 
(sulfate d’éthyle), après avoir corrigé l'effet observé par Ambler et al. 
pour le mélange M1 + E>. 


Fig. 22. 


Anisotropie des rayons Y dans 
l’alignement du 1Ce, 


Ce 40 20100 30070 some 
1/T (Degrés K) 


Fig. 23. 


Anisotropie des rayons y dans 
l'alignement du 1#°Ce. 


Alignement du °Ce. — Le 1#%Ce se désintègre, par capture élec- 
tronique, uniquement vers un niveau à 166 keV dans le Æ%La. Le 
rayon y est une radiation Mir, d’après les résultats de conversion 
interne et la période (1,9.10-° s) du niveau excité. 

Les niveaux fondamental et excité du 1%La sont classifiés g7/2 et 
d5/2 (mesure directe, et radioactivité B- du 1%Ba). Le 1#%Ce est donc 
probablement d3/2. 

Ces moments angulaires ont été confirmés par la distribution angu- 
laire des rayons ÿ émis par des noyaux orientés dans un plan [3]. 
Ambler et al. discutent les interactions spin-spin et la réorientation 
dans le niveau intermédiaire (jugée négligeable). Ayant estimé 
U = 0,75 magn. nucl., ils concluent à un mélange M1 + 4 p. 100 E. 

Nous avons repris l’alignement du 1%Ce avec la méthode décrite 
plus haut. La figure 23 représente le résultat des mesures d’anisotro- 
pies, pour plusieurs démagnétisations. L'effet de polarisation était 
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petit, et un assez grand nombre de démagnétisations était nécessaire. 
A 1/T°=— 40,9 le rapport p' = 1,096 + 0,008 a été trouvé. | 

Une valeur très faible (R — 3,1 + 0,3 pour 180 keV) avait été trouvée 
pour le rapport d'analyse, dans une expérience de double diffusion 
avec 23H, dans une géométrie assez mauvaise et surtout sans le blin- 
dage du polarimètre. La mesure avec Co a alors été répétée, en bon 
accord avec la valeur mesurée un an auparavant. La mesure avec 
28Hw a été écartée, et R estimé d’après la courbe D, figure 18. 

Avec la valeur R — 6,5 + 1,0, la polarisation est p —— 0,065 + 0,007 
pour 1/T°— 40,9. A la même température £ — —0,089 + 0,002. D’après 
ces chiffres : 

S — — 0,06 + 0,03 


et le mélange est M1 + 0,36 p. 100 E2. 

Par un procédé graphique, nous avons cherché à évaluer le coeffi- 
cient d'atténuation g,. En abscisses et ordonnées logarithmiques, les 
courbes représentatives des fonctions B, — B,(f) calculées par Gray et 
Satchler, et la fonction y(1/T) calculée à partir des anisotropies expéri- 
mentales (notations des équations 29) : 


yQ/T) = 2eZ/XU,F,(e — 3) 


(qui doit être numériquement égale à g,B.), doivent être superposables. 
Cette analyse montre que 9, > 0,8 ; pour à — — o,o6, les valeurs de g, 
très voisines de 1 donnent le meilleur accord. 

La perturbation étant négligée (g, — 1), la coïncidence des courbes 
y(x/T) et B,(8) conduit à la correspondance 8 = 1 pour 1/T — 20,8. Le 
moment magnétique du 1%Ce : 


Lu l=0:98% 0,10 


peut ainsi être évalué. 
La courbe de la figure 23 a été calculée pour les valeurs à —— 0,06, 


Ja = 1; Lo — 0,95 et l'on voit que l'accord est satisfaisant à toute tempé- 
rature. 


CONCLUSION 


Nous avons appliqué plusieurs méthodes expérimentales à l'étude des 
rayons y émis par des noyaux radioactifs : 


Par la méthode des coïncidences différées, nous avons obtenu des 


limites supérieures de l’ordre de 10° s pour les périodes du premier 
niveau excité de AcC” et du Ni, ainsi que du deuxième niveau excité 
de 160. La période Ti —(8=# 2).10-1s a été mesurée pour le pre- 
mier niveau excité du 10B. 
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Les rayons y émis dans la désintégration complexe de H0A% ont été 
étudiés à l’aide de compteurs à scintillations en spectre simple et en 
coïncidence ; un schéma de désintégration simplifié a pu être établi. Les 
corrélations angulaires ont été déterminées pour 5 paires de rayons . 
Les moments angulaires 4+ et 5- ont été déduits pour les niveaux à 
1 541 keV et 2 927 respectivement, tandis que les alternatives 4, 5, 6+ 
(pour le niveau à 2 477 keV) et 3,4 (pour le niveau à 1 416 keV) sont 
en accord avec les résultats expérimentaux. Les coefficients de mélange 
des divers rayons y ont été calculés. 

Les isotopes 5’Co, 41Ce et 1%Ce ont été étudiés par des expériences 
d'orientation nucléaire. Un alignement axial, suivant la méthode de 
Bleaney, a été réalisé dans les trois cas. Les séquences des moments 
angulaires probables, déduites d’autres expériences, ont été confir- 
mées, et les rayons y étudiés ont été identifiés comme mélanges de 
radiations M1 + E2. 

Dans l’alignement du 5’Co, une anisotropie nulle a été trouvée alors 


qu’une polarisation des rayons y a nettement été mise en évidence ; le 


coefficient de mélange 3 — + 0,19 0,02 a élé obtenu pour le rayon 
de 122 keV, et la perturbation des effets observés a été chiffrée. Dans 
l'alignement du 11Ce, le coefficient de mélange 5 — + 0,08+ 0,02 a 
été obtenu et le moment magnétique du #1Ce a été calculé pour les 


* deux valeurs 7 —o et 7 —1 de la transition f, entre lesquelles il n’a 


- pas été possible de choisir. Enfin, dans l’alignement du 1#*Ce, un coef- 


= 


è 


+ 


| 


ficient de mélange S — — 0,06 <o,03 a été obtenu et la valeur 
|w | —=0,95 + 0,20 a été calculée pour le moment magnétique du #?Ce. 
Ces différents résultats ont été discutés à la lumière d’autres faits 
expérimentaux, en particulier du point de vue de la structure des 
niveaux excités de ces isotopes. Plusieurs faits se dégagent de ces dis- 
cussions. Les premiers niveaux excités de noyaux pairs-pairs sont sou- 
- vent facilement expliqués par le modèle de Bohr et Mottelson. Des 
excitations quadripolaires collectives sont décelables dans la plupart 
des noyaux, même légers ; leur importance est cependant souvent dif- 
ficile à évaluer. Les noyaux de masse impaire, en particulier, ne sem- 
blent pas encore susceptibles d’une description générale. D'autre part, 
le nombre de transitions y mélangées parait beaucoup plus important 
qu’on ne le supposait il y a quelques années. 
Nous pensons avoir montré que les méthodes expérimentales 
employées sont susceptibles d'apporter des contributions intéressantes 
. à la connaissance des niveaux nucléaires excités. 
Nous ne pourrons malheureusement plus utiliser la très élégante 
méthode des orientations nucléaires, qui nécessite la mise en œuvre 
d’un appareillage de basses températures très délicat. Nous espérons 


* cependant poursuivre nos efforts, à l’Institut de Recherches Nucléaires 


: 
| 


de Strasbourg, avec les deux autres méthodes. | 
L'appareillage existant pour la mesure des temps courts pourrait 
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prochainement être développé, notamment en réalisant un « analyseur 
de temps ». Cet appareïllage sera destiné à la mesure de vies moyennes 
de niveaux excités et à la spectrographie des neutrons par temps de vol, 
dans les réactions nucléaires. La préparation de ces expériences est en 
cours, en collaboration avec MM. Manquenouille et Richert. 

D'autre part, nous espérons reprendre les expériences de corréla- 
tions angulaires directionnelles et direction-polarisation, dans le 
domaine des noyaux radioactifs, et des réactions nucléaires dans les 
noyaux légers. 


(Laboratoire de l’Institut 
de Recherches nucléaires de Strasbourg). 
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REVUE DES THÈSES 


Lerrp Émile. — Les paramètres sensibles des instruments à cordes (Thèse 
de Doctorat, 97 p , 28 fig., Ronéotypée), Paris, 1960. 


La physique des instruments à cordes, notamment du violon tel 
qu’il fut réalisé il y a quatre siècles, a, pendant longtemps, fait l'objet 
de travaux purement empiriques, ne touchant chacun que l'étude d’un 
des multiples facteurs qui interviennent dans le fonctionnement de ces 
instruments, ou souvent même de brèves remarques sur des sujets 
d'importance primordiale. 

Depuis 25 ans toutefois, de bonnes recherches expérimentales ont été 
conduites en utilisant les moyens modernes d’étude des ondes sonores, 
notamment par des enregistrements directs, mais souvent sans plan 
d'ensemble. 

M. Leipp a repris méthodiquement une grande partie de ces travaux, 
plus spécialement sur le violon. Traitée comme un cas particulier de la 
résistance des matériaux, l’étude de la caisse de cet instrument lui a 
permis d’établir que la forme et les dimensions qui furent proposées 
par les anciens luthiers sont les seules qui peuvent lui convenir, aussi 
bien pour les contours et les voûtes que pour le système d'amplification 
des sons (âme, barre, chevalet). C’est cette forme qui a assuré la parfaite 
_ stabilité des instruments anciens dans le temps, grâce à une judicieuse 
répartition des forces en jeu. Le violon ne peut pas être une réduction 
géométrique du violoncelle ou de la contrebasse, et il ne peut pas davan- 
tage être monocorde. | 

L'étude systématique des cordes utilisées en lutherie (acier, laiton, 
nylon et boyau) a été poussée très loin sur un banc d'essais original 
par M. Leipp qui a montré que les mesures physiques faites sur des 
cordes isolées sont insuffisantes pour faire connaître ce que serait leur 
* rendement musical sur un instrument, et qu'il ne peut exister de cordes 


* 
17 


Annales de Physique, 1961. 
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universelles adaptables à tous les types d'instruments. Il a établi éga- 
lement dans quelles limites une corde atteint son rendement optimum 
après une durée d'usage variable, et comment Îles conditions hygro- 
métriques modifient à la fois le timbre et le rendement musical des 
cordes et des instruments. 


D’autres essais expérimentaux ont montré que la structure des ins- 
truments à cordes du type violon est dyssymétrique par rapport à l'axe 
longitudinal de la table, que le violon amplifie à niveau sensiblement 
constant plus de 4 octaves et demi, que la courbe de réponse d’un ins- 
trument s'avère insuffisante pour déterminer sa qualité musicale et que 
le « spectre » de chaque note d’un instrument à cordes est diffé- 
rent. 


Une corde isolée attaquée par un archet vibre de quatre manières 
différentes, dont aucune ne peut être négligée, et chacun de ces modes 
de vibration élémentaires est amplifié dans des proportions variables 
selon l’armature de l’instrument (extrémité des cordes, chevalet, etc.). 
C'est l’ensemble de ces modes vibratoires qui, en se composant, déter- 
minent avec l’emplacement de l’archet sur la corde la forme de l’excita- 
tion. Modifiée par le système complexe de résonateurs couplés qui cons- 
tituent l'instrument, cette excitation est enfin rayonnée par celui-ci. 


Si l’acoustique physique doùne les équations de fonctionnement des 
modes élémentaires de vibration des cordes, il était nécessaire de 
définir expérimentalement les paramètres sensibles de celles-ci et de 
les relier à certaines grandeurs facilement mesurables. Ce sont en effet 
ces paramètres qui interviennent dans la forme du « spectre global » 
rayonné par un instrument et en déterminent la qualité. M. Leipp a 
défini à ce propos les éléments d’une métrologie du timbre qui permet- 
tent d'établir la « fiche caractéristique » d’un instrument à cordes. 
Considéré comme une somme de résonateurs fixes, tel que l’envisage 


M. Leipp, l'instrument lui-même sera défini par sa courbe de 
réponse: 


L'auteur a encore établi comment se réalise dans un instrument à 
cordes la synthèse d’un signal musical, ce qui permet de préciser le 
rôle de chaque exécutant responsable des éléments de cette synthèse, 
du fabricant de cordes qui détermine la forme de l'excitation grâce aux 
paramètres sensibles de celles-ci, au luthier qui fixe la courbe de 
réponse de l’instrument et enfin à l’instrumentiste dont le rôle essentiel 


consiste à introduire des fluctuations systématiques continuelles du 
signal musical, ensemble qui caractérise la musique instrumentale. 


Une importante bibliographie, rappelant les premiers essais datés 
de 15711, 1636, 1782, montre l’évolution du problème étudié, jusqu’à 
la succession ininterrompue de mémoires parus depuis 1930. 
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Cozomer Jean. — Réalisation d’émulsiôns ionographiques pâr bromuratiôn 
d'un hydrosol d'argent (Thèse de Doctorat, 25 p., 9 fig.). Paris 1960. 
Editions de la Revue d'Optique. 


L'importance prise par les émulsions photographiques en Physique 
nucléaire à suivi la réalisation à l'échelle industrielle d'émulsions homo- 
gènes très concentrées, composées de cristaux de bromure d'argent de 
très haute sensibilité. Le problème de la production de tels cristaux 
ultrafins dans la gélatine même comporte de grandes difficultés. 

Dans son travail, M. Colomer donne une intéressante étude d’ensem- 
ble des procédés classiques de fabrication des émulsions ionographi- 
ques, depuis celles à 4o p. 100 de bromure d'avant 1945, jusqu'aux 
émulsions modernes où la proportion de sel sensible atteint 86 p. 100. 
Il décrit quelques-uns des appareils producteurs de ces émulsions et 
donne pour certains types de celles-ci les dimensions des cristaux (mini- 
mum 0,02 p pour l'émulsion Lippmann de la photographie inter- 
férentielle\. 

Pour sa préparation de la suspension d’argent-métal, l’auteur part 


d'argent colloïdal sec, type Codex français, de teneur 70 à 72 p. 100, 


stabilisé par la caséine. Cet argent est utilisé sous forme d’hydrosol 
dont les plus grosses micelles, sensiblement sphériques, mesurent 150 À 
environ. La gélatine employée a des constantes physiques et une com- 
position chimique parfaitement définies, afin qu’elle soit facilement 
reproductible. 

L'auteur donne avec force détails précieux toutes indications pour la 


- préparation des solutions d’argent-métal (concentration 5 p. 100) et de 


gélatine (10 p. 100) qui conduisent, dans l’émulsion finale, à une 
concentration de 68 p. 100 en bromure d’argent. Les émulsions d'ar- 
gent-métal sont préparées en pleine lumière, et peuvent être très bien 
conservées à un degré hygrométrique convenable. Le passage de 


- celles-ci à l’émulsion sensible de bromure d'argent se fait en transfor- 


mant par bromuration l'argent dispersé dans la gélatine. Une méthode 
préconisée par de précédents auteurs consistait à plonger les plaques 


. dans un bain de bromure de potassium en présence d’un oxydant. Le 
‘sulfate de cuivre et le ferricyanure de potassium, étudiés méthodique- 


ment par M. Colomer ne lui ont pas donné de résultats encourageants 


- pour le but qu'il se proposait, des traces de sels ne s’éliminant pas 
_ totalement au lavage. 


L'auteur a alors mis au point une méthode de bromuration directe 
par l’eau de brome, opérée en vase clos, et suivie d’une hypersensibili- 
sation par l’ammoniaque et la triéthanolamine. Appareillage relative- 
ment simple et résultats tout à fait reproductibles militent en faveur de 
ce procédé. 

Deux séries d’études des émulsions obtenues ont été conduites: pour 
définir leurs qualités ionographiques, ces émulsions ont été soumises 


us 
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au rayonnement du synchrocyclotron d'Orsay, et pour leur comparai- 
son avec d’autres plaques commerciales, elles ont été étudiées après 
action de la lumière visible et des rayons X. 

Dans les nouvelles plaques mises au point par M. Colomer, les cris- 
taux de bromure d'argent sont très fins (leurs dimensions sont de l’ordre 
de o,o3u) et très nombreux, ce qui est favorable à une excellente défini- 
tion des traces. Leur sensibilité est remarquable, s'étendant jusque 
dans un domaine de 15 fois le minimum d’ionisation. 

M. Colomer suggère enfin quels progrès pourraient être réalisés en 
vue d'améliorer d’une part la qualité de ses émulsions, et d'autre part 
leurs conditions d'observation. 


À. ANDANT 


Lerèvre-Le Genriz Marie-Cécile. — Sur la sensibilité des cristaux de bro- 
mure d’argent dans les émulsions ionographiques (Thèse de Doctorat, 
25 p., 5 fig.), Paris 1960. Editions de la Revue d’Optique. 


L'auteur a étudié la partie physique des deux phénomènes qui se 
produisent dans une émulsion ionographique au moment de la forma- 
tion des grains d'argent sur le passage des particules chargées. Le com- 
portement différent des émulsions vis-à-vis des particules ionisantes 
peut être expliqué en définissant une caractéristique des cristaux dé 
bromure d’argent qui les constituent, la sensibilité. 

Pour atteindre ce but, Mme Lefèvre-Le Gentil a cherché d’abord à 
utiliser les théories déjà proposées sur la formation de l’image latente. 
Mais la résolution complète du problème l’a conduite à aborder d’autres 
questions, notamment à reprendre l'étude de la collision d’un électron 
libre avec un atome d'hydrogène, et à comparer d’une façon serrée les 
théories quantique et classique. Cette étude pourra même être étendue 
au cas où la particule incidente serait un proton. 

L'auteur a montré que les équations de Berriman ne semblent pas, à ! 
la lumière des théories qu’elle a proposées, atteindre le phénomène phy- | 
sique en lui-même. { 

L'autre théorie (de Mitchell) établit que les trous positifs produits par 
le passage de la particule incidente dans le cristal de bromure d’argent 
correspondent aux électrons de l'ion Br- qui sont arrachés. Une pre- 
mière détermination du nombre de ces trous positifs, à partir du calcul 
de la perte moyenne d'énergie, a permis de conclure à l'insuffisance du 
phénomène primaire. Mme Lefèvre-Le Gentil émet l'hypothèse que tous 
les électrons issus soit des ions Ag+, soit des ions Br-, contribuent à 
émettre des électrons venant d’ions Br-, donc des trous positifs, et elle 
a trouvé ainsi un seuil pour l’énergie cinétique de l’électron émis par la 
particule incidente, ce qui lui permet de définir une sensibilité. 

L'auteur insiste dans son mémoire sur les résultats concernant la 


d 
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granulation de la trace d’une particule au minimum d’ionisation. Pour 
que cette dernière ait, après développement, dans une émulsion Ilford 
commerciale une vingtaine de grains par 100 y, il faut que la particule 
incidente soit de l’ordre de 30 eV. Toutefois, ce résultat, s’il s’applique 
bien à l'émulsion étudiée, est en contradiction avec ceux obtenus pour 
des émulsions hyperseusibiisées. 

Ce qu'a mis en évidence de façon très précise le travail de Mme Lefè- 
vre-Le Gentil, c’est ce que l’on peut attendre des théories sur la forma- 
tion de l’image latente par émission d'électrons ou de trous positifs. Le 
processus mis en jeu ne serait donc pas le seul à rendre le cristal déve- 
loppable. Dans sa théorie, l’auteur avait laissé de côté l'énergie perdue 
par la particule incidente dans les phénomènes d’excitation, et il lui 
semble raisonnable de penser que ces phénomènes peuvent apporter une 
contribution à la formation de l'image latente. En faisant alors inter- 
venir simultanément les deux processus, ionisation et excitation, la 
sensibilité ainsi définie pour les cristaux des émulsions ionographiques 
resterait dans des limites plausibles, mais expliquerait cependant le 
grand nombre de grains des émulsions hypersensibilisées. 


A. ANDANT 
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CONVECTION 
AVEC RÉACTION CHIMIQUE © 


Par Prerre VALENTIN 


INTRODUCTION 


Étude de la thèse. — Les travaux que nous avons entrepris au 

laboratoire des Echanges Thermiques, sous la direction de M. le Pro- 

. fesseur Ribaud, entrent dans le cadre général de l'étude de la trans- 
mission de la chaleur à la paroi d’un corps situé dans un courant fluide 
susceptible d’être le siège de réaction chimique exothermique ou endo- 
thermique. Nous excluons la transmission de la chaleur par rayonne- 
ment. 

La réaction, si par exemple nous la supposons exothermique, est 
capable de céder à la paroi un flux de chaleur en excès sur le flux 
fourni par la convection ordinaire. 

La torche atomique de Langmuir, bien connue, en fournit un exem- 
ple très caractéristique : Un morceau de tungstène placé à quelques cen- 
timètres des électrodes est facilement porté à la fusion (3 4000 C), alors 
que des études spectroscopiques préalables montrent que la température 
du courant gazeux n’y excède guère 2 000° C. L'apport de chaleur par 

» recombinaison, sur la paroi, de l'hydrogène atomique en hydrogène 
moléculaire est ici prépondérant. 

Industriellement, on s'intéresse depuis plusieurs années à la trans- 
mission de la chaleur à la paroi d’un corps situé au sein d’une flamme 
de diffusion, en des points où la combustion n’est pas encore achevée. 

» Si la température de la paroi est suffisamment élevée. il est possible 
» qu’au voisinage de la paroi (catalytique ou non) où les filets fluides sont 
» freinés, la combustion soit totale ou presque et de ce fait provoque une 
augmentation du coefficient apparent de convection. 

Le système des équations, qui règlent le phénomène dans le cas 
général est extrêmement complexe. A cette difliculté s’en ajoute une 
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nouvelle : les conditions aux limites ne sont pas simples. En effet, loin 
de la paroi, la concentration en combustible et la température du fluide 
varient avec la distance au bord d’attaque; et sur la paroi, la concen- 
tration en combustible est inconnue dans la majorité des cas. 

Expérimentalement nous avons étudié un phénomène qui obéit aux 
équations générales, mais tel que les conditions aux limites soient 
simples et bien connues. 

La paroi, une plaque de platine de longueur /—3 cm, est placée 
parallèlemert au lit d’un courant d'air chargé d'hydrogène en faible 
concentration C,. On opère en régime laminaire. 

Au loin la température T, du fluide (température ambiante) et la 
concentration C, en hydrogène restent constantes quel que soit x. Nous 
verrons d'autre part que, sur la paroi, la concentration est nulle dès 
que la température de la plaque est supérieure à 300° C. Suivant les 
températures de paroi, la combustion est susceptible de s'effectuer uni- 
quement sur Ja surface par catalyse ou au contraire au sein du fluide 
qui avoisine la plaque, ou enfin par un processus intermédiaire [37] [41]. 

C’est pourquoi nous avons entrepris l'exploration des couches limi- 
tes, principalement thermiques et des concentrations, qui se dévelop- 
pent le long de la plaque. 

Un chapitre IIT sera réservé à l’étude de la couche limite, dans le cas 
_le plus simple de la combustion catalytique de surface. 

Nous insisterons davantage (chap. IV) sur le cas beaucoup plus 
complexe où la combustion gagne le fluide avoisinant la paroi. 

La transmission de la chaleur à la paroi sera étudiée au chapitre V. 


Convection forcée de la chaleur : cas de grands écarts entre T, 
et T;. — Il est nécessaire avant d'aborder l’étude proposée de définir 
_ la valeur du coefficient de convection lorsque le fluide léchant la plaque 
est chimiquement inactif, La difficulté réside, ici dans le choix des tem- 
pératures de référence auxquelles doivent être évaluées les grandeurs 
physiques à, u, p du fluide [5]. 


Intégration de Chapman et Rubesin | 10]. — Ces auteurs ont proposé 
l'intégration des équations du mouvement et de l’enthalpie en suppo- 
sant, pour une température de paroi donnée, les produits up et 9 cons- 
tants dans tout le volume de la couche limite. Plus exactement, ils rem- 


d 2 ee 
placent (fig. 1) la courbe réelle A B des variations de u(T) (ou de 


A(T)) avec T, par la droite OB ; ce qui revient à poser, en exprimant Up : 


par la relation de Sutherland : 


RER TD, To+sS 
—=0F ou == —_ 
Ti b FA RUTS 


ne 
S est la constante de Sutherland soit : 1160K pour l'air. 
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(CS) 
60% 10°? 


Fig. 1. 


Variation de la viscosité y 
avec la température. 


Ô 300 S@ 700 900 120 TK 


AE 


Fig. 2. — Profils des températures réduites. 


———.—— calculés ; 


expérimentaux. x 
+ Tpmoy = 300° C Un =070 m/sec Th = 350° C 
ORAN ACCES »y —= 7 mysec = 07000 
X » 000% pi 7 em/sec »È— 0700 c 
[ AN 19000IC » — 14,8 m/sec » — 9700 C 
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Nous donnons dans l'annexe Î une intégration calquée sur celle de 
Chapman et Rubesin ; pour simplifier les calculs nous y supposons que 
le nombre de Prandtl est égal à 1. 

On trouvera sur la figure 2 les répartitions, ainsi calculées, des tem- 


5 SR REX | U : Ü $ 
ératures réduites - (ou de — | en fonction de —, dans le cas ou le 
1 6, U 7 = 


fluide est de l'air pur. Vu l’approximation faite sur P,, nous prenons 
pour y, (ou &ÿ) une valeur intermédiaire entre la valeur réelle v, — 0,13 
te 


Co 


et la valeur de a, — — 0,19: 


Vérification expérimentale de la théorie de Chapman et Rubesin. — Les 
résultats théoriques donnés par l'intégration complète de Chapman et 
Rubesin ont été confirmés de manière très satisfaisante par plusieurs 
expérimentateurs |2][21][32]|, dans des écoulements supersoniques. La 
température au loin est alors de l’ordre de — 100°C, et la température 
de paroi d’environ 00 C. 

Nos répartitions expérimentales (voir fig. 2) présentent, vu les 
approximations faites, un accord satisfaisant avec les répartitions théo- 
riques. 

Nous noterons que, dans l'hypothèse 19 — Cîe, le terme : 


O1 OT OX /OT\2 
Dry OT O7 


responsable de la courbure près de la paroi est exagéré. En outre, À est 
supposé plus faible que Axa; les courbes réelles doivent être à droite 
des courbes théoriques et s'en écarter d'autant plus qu’on s'éloigne de 
la paroi. 


Coefficients de convection. — À partir de nos expériences, nous avons 
, LA L » 2 . . 
évalué le flux calorifique moyen cédé au fluide par l’unité de surface de 
la paroi, soit par le bilan des énergies reçues ou cédées par la plaque, 


Ty moy (bb) U, (em/}s) Seonv leal/emfs) RME ET 
Tpmoy — To) Uo (Tpmoy — Tal Uo 
640 700 4,510 e 5 
790 620 + se 
860 620 Eu E 
880 1480 5 5,2 
900 670 Le 47 
+ 7e 5 réa 
025 620 Se Le 
où 1 5 4,5 


+ 
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\ Late , », ph 
soit à l’aide des répartitions expérimentales (1) de T et U, précédentes. 
Ce flux est désigné par Zconv Où A4 suivant qu’on utilise la première ou 
la deuxième méthode. 

Le tableau, précédent, des résultats expérimentaux montre qu'aux 
, 4 : 4 S - 2 . 
erreurs d'expérience près les valeurs indiquées dans les deux dernières 
colonnes sont constantes et égales en moyenne à 5.105. 
. Pour 700 < T, < 1 000° C, on trouve ainsi, un coefficient de convec- 
tion moyen entre o et æ égal à : 


[ om | — 63D£ 10-54 / cal/cm?/0 C/s 


. Er ] FU . paie Das 
et le coefficient local 4, —:°| “tm |y est légèrement inférieur au coeffi- 


cient bien connu (T, et T, voisins) : 


TE 


À k ; 
Le 0,992 = Ruozd r 11 40 io - 


Conclusion. — Siles variations de la température de paroi ont une 
influence assez notable sur les épaisseurs des couches limites, le coeffi- 
cient de convection semble en dépendre assez peu. En outre les résultats 
expérimentaux nous ont permis de nous assurer, et c’est là un des buts 
de ce premier travail, que la technique de nos mesures (chap. Il) est très 
satisfaisante. 


Bref exposé des études antérieures à nos recherches. — Vue sous 
l'angle de la chimie, la combustion sur fils, et notamment sur fils de 
platine, de mélange gazeux combustibles (H,, CO, CH, ... et O, ou 
air) a été étudiée principalement par Langmuir [28]'(sous basse pres- 
sion, Davies [13]|14]| (convection naturelle), Buben [6] [7] (convection 
forcée). 

Ces auteurs se sont attachés à l’étude, par des mesures calorifiques. 
de l’activité catalytique de platine. Ils supposent que la réaction s’effec- 
tue toujours par catalyse de surface. 

Au contraire, récemment, Devoré, Eyraud et Prettre [8] [15] [16] ont 
envisagé la possibilité d’une catalyse en phase homogène des réactions 
. d'oxydation du méthane sur des rubans de platine. Nous aurons l’occa- 
. sion de revenir sur ces derniers travaux. 

Vu sous l'angle de la mécanique des fluides le problème a été abordé 
par Rocard et Véron [42] [44], qui ont étudié, théoriquement, la trans- 
mission de la chaleur à la paroi d’une plaque placée au sein d’un cou- 
rant fluide déjà en réaction. 

G. Ribaud [37] a montré que l'expression de flux de chaleur trans- 
mis à la paroi, donnée par Rocard et Véron était erronée. Il a montré 


(1) Pour plus amples détails se reporter au chapitre V. 
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en effet, en supposant le nombre de Lewis égal à l’unité, que le flux 
transmis est au maximum égal à celui que transmettrait le fluide par 
convection ordinaire si la réaction était achevée avant d’aborder la 
plaque. : 

Depuis 1957, date à laquelle nos travaux étaient achevés, l'actualité 
du problème des rentrées de fusées dans l’atmosphère a multiplié les 
publications théoriques [3] [19] [29][43] sur le sujet. 

En réalité ces études diffèrent de la majorité de notre étude. En effet, 
ou bien il est admis, pour les réactions atomiques et moléculaires qui 
s'effectuent au voisinage des têtes de fusées, que l'équilibre est atteint 
en tout point du fluide, ou bien, à l’opposé, le fluide est supposé en 
équilibre figé. 

Le seul auteur qui envisage une réaction de vitesse quelconque, mais 
supposée indépendante de la température, est Acrivos [1]. Ces travaux, 
qui consistent en l'intégration des équations qui régissent le phénomène 
(équation de même forme que l’équation 2 du chapitre IV), doivent être 
prochainement publiés. 

Une intégration des mêmes équations par une méthode pas à pas a 
été fournie par Chambre et Young [11]; mais les conditions aux limi- 
tes envisagées par ces auteurs sont totalement différentes des nôtres. 
Là encore, la vitesse de réaction est supposée indépendante de la tem- 
pérature. 


CHAPITRE II 


Dispositif expérimental. 


La plaque de platine (largeur : 3 em, longueur : 3 cm, épaisseur : 
0,0 mm) est placée dans la veine d’essais (section 60 X 65 mm) d’une 
petite soufflerie, où circule un mélange bien homogène d'air et d'hydro- 
gène, parallèlement au plan de la plaque. 

Le long des arêtes de cette plaque chauffable électriquement 
passent deux fils de platine (0,1 mm de diamètre) qui permettent de 


mesurer par une méthode d'opposition la d. d. p. aux bornes de la plaque : 
(position hozizontale) et d'en déduire la résistance moyenne, d’où la . 


température moyenne de la plaque, ainsi que la puissance électrique 
qui lui est fournie. 


La mesure des températures dans la couche limite s’effectue à l’aide 


de couples thermo-électriques, dont les fils (o,1 mm de diamètre) sont | 


tendus parallèlement à la plaque. La soudure est très fine. 
On utilise des fils de constantan et de manganine pour la mesure des 
températures inférieures à 700° C, et de platine-platine rhodié dans les 


{ 


4. 
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D te de l'hydrogène est pratiquement achevée 
Les mesures à l’aide de couples constantan-manganine n’ont de sens 
que si les fils de ces couples ne sont le siège d’aucun phénomène d 
catalyse. C’est ce que nous avons vérifié en chauffant chacun de ces fils 
dans un courant d'air ; l'introduction de 5 p. 100 d'hydrogène abaisse 


La plaque. 


la température du fil de 8 p. 100 environ, proportion qui correspond à 
l’ordre de grandeur de l’augmentation du coefficient de convection du 
fil, qui résulte de l'introduction des 5 p. 100 d'hydrogène. Ceci a été 
vérifié par plusieurs températures des fils (jusqu’à 750° C). 

Nous avons tenu compte des corrections de rayonnement qui n'excède 
jamais 40° C dans nos expériences. 
Les mesures de vitesses du fluide sont faites à l’aide de sondes d’arrèt 


en laiton dont l'extrémité aplatie a 0,2 à 0,25 mm d'épaisseur hors tout, 


et 0,7 à 1,5 mm de largeur. 
Pour la mesure des concentrations les gaz sont aspirés dans le fluide 
à l’aide des sondes précédentes. La teneur en hydrogène des échantil- 


ts 
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lons ainsi prélevés est mesurée à l’aide d’un analyseur à fils chauds 
(précision 2 à 3 p. 100). 
Les distances à la paroi sont mesurées à l’aide d'une lunette de visée. 
Enfin signalons que nous avons mesuré le facteur total d'émission de 
la plaque et l'avons trouvé indépendant de la température et égal à 0,22. 


CHAPITRE III 


Étude du cas où la combustion s’effectue 
par catalyse de surface. 


Il est bien connu qu’en dessous de 450° C environ, à la pression 
atmosphérique, la réaction H,-0, ne s'effectue pas et par conséquent, 
pour des températures de paroi inférieures à 4500 C, on peut être sûr que 
la réaction a lieu uniquement sur la surface. 

En fait, nous allons voir par la forme et les propriétés des courbes de 
répartition des concentrations et des températures, que le mécanisme 
hétérogène est prépondérant jusqu’à des températures de paroi bien 
supérieures à 4500 C. La combustion en phase homogène n'apparaît, en 
effet, dans nos expériences qu’au-dessus de 800° C et plus. 


É Résultats expé- 
PRE timentaux  per- 
sonnels. — Expé- 
riences analogues à 
2 celles de Davies | 13] 
[14] et de Buben [6] 
[7]. — Avant d’a- 
border l'étude de 
la couche limite, 
nous donnons briè- 
vement les résul- 
tats de quelques 
expériences dont 
les conclusions se- 
ront tirées au cha- 
pitre V. 

Comme Davies, 
nous avons étudié, 
0 200 40a 600 800 Tpmy°e pour différentes 
Fig. 3. — Puissance électrique fournie à la plaque en Valeurs de Co, les 


fonction de la température et de la concentration Variations de 
C en hydrogène. 


0 
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de la puissance électrique, fournie à la plaque par unité de surface, pa. 
Les résultats sont donnés sur la figure 3. Aux variations près du 
coefficient de convection avec la teneur en hydrogène, les valeurs des 
segments M'M, M'M représentent la chaleur, Tcomb, fournie à la 
paroi par la combustion, sur celle-ci, des molécules d'hydrogène, qui y 
arrivent par diffusion. ; 
Les résultats sont semblables à ceux de Davies à la seule différence 


500 


——— = one ECO PP UE EURE 
[e) 
0 , f 6 8 10% Co 
Fig. 4. — Température de régime sans chauffage auxiliaire. 
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près que, comme Buben, nous avons constaté une instabilité du phé- 
nomène entre 100° C et 3000 C (voir courbe C,—1,2 p. 100). 

D'autre part, comme Buben (fils fins), nous avons étudié (fig. 4) les 
températures de régime prises par la plaque sans chauffage auxiliaire. 
La combustion pour des valeurs suffisantes de C, est, en effet, capable. 
après amorçage préalable, de se maintenir seule sur la plaque et de la 
porter à une température stationnaire T, moy: 
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Étude des couches limites. — Forme Des couRBES. — Les formes des 
courbes de répartitions de vitesses et températures sont tout à fait sem- 
blables à celles rencontrées dans le cas de l’air pur. | 

Les répartitions des concentrations présentent une forme analogue à 
celle des vitesses. 


8 
8 


o 


; 
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Uo 
Fig. 5. — Profil des températures réduites en fonction de y VAE eu 
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4 ee 
PROPRIÉTÉS DES COURBES. — A) Profils en y Er 
10 PROFIL DES TEMPÉRATURES RÉDUITES. — Sur la figure 5 nous 


: ; : U, | 
avons porté en abscisse la variable yV — et en ordonnées les tempéra- 


. e T, —T 
tures réduites = — > . 
0 DA Se) : 
Différentes répartitions de 6/0, dans la couche limite, obtenues, 
pour une même température de plaque, voisine de 5oo°C mais pour 
diverses valeurs les paramètres U, et æ se placent sur un même profil. 


Nous avons obtenu des résultats identiques pour T,—=3500C et 
6800 C. 


29 PROFIL DES GONGENTRATIONS. — Aux erreurs d'expérience près, les 
résultats sont semblables pour les concentrations (fig. 6). 
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Fig. 6. — Profil des concentrations en fonction de y A7 S 
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SH 10,5 m/sec DFE) Sp 100 > 2500 Di N9 CT 
A » — 12,3 m/sec MZ; Op E00 ARE (C PP E=V8 Cm 
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Fig. 7. — Comparaison des profils des températures réduites 
et des concentrations. 


L er 0 
À CG = 2,8 p. 100; Tymoy — 500 C. 
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B) Affinité des profils des concentrations el des températures 
réduites. — La figure 7 montre la comparaison des profils C/C, et 
obtenus pour Ty moy — 900° C. | 

A ae le profil des concentrations C/C, se déduit de celui 
des températures réduites 0/0, en multipliant les abscisses relatives 
à 0/6, par un rapport sensiblement constant et égal à 1,9. : 
Les résultats sont semblables, lorsque T,—3500C et T, — 6800 C. 


0 1 ? 3 ÿ [e 
x 
Fig. 8. — Profils des températures réduites pour différentes températures 
de paroi. Comparaison avec les mêmes profils dans l'air pur. 


Air pur; 


PPT ANT EE 
œ T'omoy.==520° C Ce; Spor 
[] » — 6800 C D = "A p.100); 
A NO I OI CG DU —1 0 Op: 100: 
INFLUENCE DE LA TEMPÉRATURE DE PAROI: — (Comme dans le cas de 


l'air pur, l’augmentation de la température de paroi a pour effet d’aug- 
menter les épaisseurs des différentes couches limites. 

La figure 8 montre l'influence de la température de paroi (tempéra- 
ture moyenne) sur les profils de 0/6,. Sur cette figure nous avons ajouté 
les profils de 6/0, obtenus dans l’air pour différentes températures 
moyennes de plaque. 


Il ya une parfaite concordance entre les profils 0/0, dans l’air pur et 


ee + 0m, id rate mes cd 


CONVECTION AVEC RÉACTION CHIMIQUE 283 
les mêmes profils dans l'air chargé d'hydrogène, et cela même pour la 
courbe obtenue dans les conditions expérimentales suivantes : 

Th moy — 9102 C, U, = 9,5 m/s et Co = 6,8 p. 100. 


Si, à partir de cette dernière expérience on augmente légèrement la 
température de paroi, la forme de la courbe est notablement modifiée; 
nous entrons dans le domaine de la combustion en phase fluide qui sera 


* étudiée au chapitre IV. 


Conclusions. — Les répartitions des températures et des températures 
réduites dans la couche limite sont parfaitement comparables à celles 
obtenues dans l'air pur. Pour une température de plaque donnée les 
répartitions des concentrations se déduisent des répartitions des tempé- 
ratures réduites par affinité suivant l’axe des y. 

Ces résultats laissent prévoir qu'il s’agit ici de phénomènes de 
convection et de diffusion forcée laminaires. 


Les équations. — Équations de continuité, du mouvement, de l’enthalpie 
et de la diffusion. — Les équations ont été fournies par Karman [24]. 
Nous écrirons : 

L'équation de la continuité : 


d(pU) 


d(pV) 
(x a) FRS 


dy 


==, 


L’équation du mouvement : 


(16) Me No 


RO de dy 
L’équation de l’enthalpie : 
| OT OT n, OT 
{e) PUCp ge + VCpge = 5. (A 52) 


nous supposons, ici, C}y Constant. 
L’équation de la diffusion : 


dC 2Gs à QC ET OT 

{1 d) PU; <- M [De(2° — ï 2) 
le dernier terme de droite de l’équation ci-dessus représente la contri- 
bution de la thermodiffusion. 

Ce phénomène mis en évidence par Enskog puis par Chapman est dû 
à la tendance qu'ont en général les molécules les plus légères à se 
concentrer dans les régions les plus chaudes. Les propriétés du 
terme kr. appelé «rapport de thermodiffusion », ont été données par 
Chapman et Cowling [9]. En ce qui nous concerne, nous retiendrons 
que Ær, indépendant de T, est ici positif et égal pour les faibles concen- 
trations en hydrogène à : Xr—0,167 C. 
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En réalité, du moins dans ce chapitre, nous négligerons le terme de 
thermodiffusion. En effet, à partir des couches expérimentales, nous 
kr OT /2C : \/© 
2 Le = 20 
avons calculé les valeurs du rapport + Se /oe en fonction de y an 
La contribution moyenne de la thermodiffusion est de l’ordre de 7 p. 100. 
Etant donné la précision de nos expériences il est inutile de prendre ce 


terme en considération, et nous écrirons l’équation de diffusion : 


20 AN ACL EL RO 
(1e) PU 3; + eŸ en ni 


Remarques. — 1° En toute rigueur il conviendrait de remplacer, dans 


l'équation de diffusion, la concentration CS par le rapport massi- 


mn 


que Ÿ—;;%, mais en raison des faibles valeurs de C et du grand bal- 


last d'azote il est parfaitement justifiable de supposer la masse molaire M 
du mélange indépendante de x et y. 


j : LES RD mare : 5 
2° Si un gradient de pression ee existe, on aJoutera respectivement 


aux termes de droite des équations (1 b et c) les termes : 
dp 
3° Enfin nous avons négligé deux termes absolument secondaires 
dans nos expériences : le « diffusion thermo-effect » et le « stephan 
flow » (vitesse d'ensemble à la paroi de l’ordre du centimètre dans nos 
essais) dont on trouvera la signification dans un ouvrage de Frank- 
Kamenetskii [18]. 
En résumé le phénomène est régi par les équations 1 a, b, c, d, avec 
les conditions aux limites : 
ÿ=—=0 VEN a Ve Ts ÊS-0 
y — © EU, Lt CSG; 


Variations de À, 1 avec la composition du mélange. — Pour les faibles 
teneurs en hydrogène utilisées les variations de y avec cette téneur, 
sont absolument négligeables | 25]. 

À est supérieur de 10 p. 100 environ [31] à Aair, lorsqu'on introduit 
dans l’air 5 p. 100 d'hydrogène. 

Par un calcul que nous ne reproduirons pas, faute de place, on montre 
facilement que la teneur y. en vapeur d'eau près de la paroi est de 
l’ordre de 2C,. Dans nos expériences, l'effet de cette vapeur d’eau contri- 
bue à une augmentation [20] de À d’à peine 10 p. 100. 

Nous négligerons ces variations de À et u devant leurs variations 
avec la température. 


._ Intégration des équations. — Comme aux pages 272 et 274, nous 
ferons l’hypothèse admise par Chapman et Rubesin. 


X 
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Intégration des équations du mouvement et de l’enthalpie, — Vu les 
approximations faites au paragraphe précédent, il n'y a aucune dis- 
tinction à faire avec le cas de l'air pur. Nous renvoyons aux calculs de 
l'Annexe] (9, — C;u/À supposé — 1). 

Posant : 


|S 


I 


(2 a) 1 a 


On transforme les équations du mouvement de l’enthalpie en l’équa- 
tion de Blasius : 


(26) FT +f"=0 


où les dérivations sont faites par rapport à n. 
y est relié à y par la relation +: 


bit L Ep rn 
(2 c) LR T [an — AS * fn]. 


0 


Intégration de l'équation de diffusion. — Si l’on suppose le nombre de 
Lewis, indépendant de T, l’équation (1e) se réduit facilement, en 
posant : 


A 


2 


(2 d) 290) 
à l’équati n : 
(2e) | fg" +fg"=0 


où les dérivations sont faites par rapport à n. 

Le système des équations (2b) et (2e) est exactement le même que 
dans le cas d’un écoulement pratiquement isotherme (à, u, D, p sup- 
… posés constants dans toute la couche limite). 

Depuis les travaux de Pohlhausen, on connaît bien les propriétés des 
systèmes de ce genre. Le profil C/C,(n) se déduit du profil 6/6, (1) par 
affinité suivant l’axe des n; le rapport d’affinité est égal à £1/3, soit 
1,5 dans le cas étudié expérimentalement. 

Mais, contrairement au cas où à, u, D, b sont constants, les varia- 
tions de y en fonction de y (relation 2 c) ne sont plus tout à fait linéai- 
res. L'affinité n’est plus rigoureusement conservée lorsque C/C, et 0,0, 


sont portés en fonction de VAVAUNEZ (fig. 9). On remarquera, toutefois, 
que, vu la forme de f(n) (voir Annexe I), près de la paroi y et n 
sont proportionnels ; le rapport des pentes : 


fai cer 


à la paroi est égal à £1/*. 
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Comparaison de la théorie avec les résultats expérimentaux. es Nous avons 
montré (fig. 8 de ce chapitre) que les profils de 6/6, étaient compara- 
bles à ceux obtenus dans l’air pur. On se reportera aux pages 272 et PoUE 

On explique les écarts entre les courbes théoriques et expérimentales 
des concentrations par un raisonnement absolument analogue à celui 


de la page 274. 


3 L M 
Ce 


Fig. 9. — Comparaison entre les profils théoriques et expérimentaux 
des températures réduites et des concentrations. 
« 


T, = 5000 C. 


\ 


théoriques. . } 
—"—:— expérimentaux. | 


Conclusion. — Le phénomène résulte, ici, de la superposition des phé- 
nomènes de diffusion et convection forcées ordinaires. Les molécules 
d'hydrogène sont véhiculées par diffusion vers la paroi et ne brülent 
que sur celle-ci. La chaleur libérée par cette combustion est retransmise, 
en partie, de la plaque vers le fluide, par convection forcée. 

La réaction s'effectue par catalyse de surface, jusqu’à des tempéra- 
tures de paroi élevées (de 8009 à goo° C dans nos expériences). 


CHAPITRE IV 


Étude du cas 
où la combustion s’effectue en phase homogène 


Résultats expérimentaux. — Exploration des couches limites. Varia- 
tions avec les paramètres. — FORME DES GOURBES DE RÉPARTITIONS 
pes C. T. U. — Nous allons voir, dans l'exemple qui suit, quelles sont 
les modifications qu’apporte, aux phénomènes de convection et de diffu- 
sion forcées, la combustion au sein du fluide. 


Ï 


CONVECTION AVEC RÉACTION CHIMIQUE 287 


Partant de la frontière de la couche limite et nous dirigeant vers la 
plaque, nous obtenons (fig. 10) des concentrations qui se situent d’abord 
sur une courbe analogué à une courbe de diffusion. À une certaine dis- 


0 1 2 3 Ymm 


Fig. 10. — Influence de la combustion en phase homogène 
sur la forme des courbes de répartition des concentrations et des températures. 


tance / de la plaque, la courbe change assez brusquement d’allure ; la 
courbure devient nettement positive, les concentrations sont faibles et 
le gradient (9C/d0y),-0 est 
très petit. m 
La forme des courbes de 
répartition des températures 
correspondantes diffère net- 
tement dans l’intervalle 
o < y < l de celle obtenue 
dans l’air pur dans les mé- 
mes conditions de T,, U, et 
æ (fig. 10). Lacombustiony 05 
augmente notablement la 
température du fluide. Le 
gradient (9T/0y)y=o est 
beaucoup plus faible en va- 


TE 


À leur absolue. 

4 _ La répartition des vitesses 

| (Hg. 11) est à droite de la 0 1 2? Laye 
répartition des vitesses dans 

ù l’air pur. Il semble donc que Fig. 11. — Répartition des vitesses 


la couche limite des vitesses dans la couche limite. 


} se trouve légèrement aug- —+ Résultats expérimentaux ; 
. mentée. © Résultats théoriques (p. 302). 


Se RQ 


Annales de Physique, 1961. 19 


és Cité 
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Nous noterons, en passant, que nous n'avons jamais observé le gra- 
dient de pression statique dp/0y, alors qu'il existe un léger gradient 
longitudinal dp/0:r, de l’ordre de 0,03 mm par centimetre. 


INFLUENGE DES PARAMÈTRES. — A) /nfluence de la température de 
paroi. — La figure 12 montre respectivement les courbes de réparti- 
tions de C et T au bord de fuite pour différentes températures de paroi, 
U, et Go étant maintenus constants. 


APE 


1000 


ke 
0 Pa nr 
1 2 3 LA Yen Lee 20 1 2 3 vr 
Fig. 12. — Influence de la température de paroi sur les répartitions 


des concentrations et des températures dans la couche limite. 
Üi =16;Sm/sec; Gi =K;2plroo; 
8800 C : 
9200 C ; 
DA MIOOOPIC 


SAONE 
: H 
Le) 
1 | 


La combustion en phase fluide ne devient apparente, ici, que lorsque 

T, est supérieur à 850° C environ. T, augmentant, le gradient dC/dy à 

la paroi, qui possède encore une valeur appréciable à 88o° C diminue! 

et devient rapidement, sinon nul, très faible. Les zones atteintes par la! 

_ combustion augmentent et la courbure des courbes, près de la paroi, 
s’accentue très nettement. 


B) /nfluence de Co: — U, et Tymoy Sont maintenus constants. Le 
figures 13 et 14 montrent l'influence de C,. Les courbes possèdent un, 
gradient de température à la paroi d'autant plus faible que C, est grand.# 

Les zones atteintes par la combustion croissent avec C,, d’abord rela-# 
tivement lentement, puis beaucoup plus rapidement. 
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Comme dans le cas précédent, après les zones atteintes par la 
combustion, les différentes courbes sont décalées les unes par rapport 
aux autres. 


C) Influence de UÜ,. — Parmi les courbes représentées sur la figure 15, 
on trouve deux répartitions de CetT, correspondant aux mêmes valeurs 
de T>, quoique légèrement différentes, et à deux vitesses différentes. 


0 1 2 3 4 Ymm 
Fig. 13. — Influence de C, sur les répartitions de concentration 


(courbes [1, ©, À, @) 
D —19,5. m/sec. 


ue, —. "990% C- GE pri00 
MO >» — ogœC: » = 6,8 p: 100 Hs. 
DA. »  —  og0°C: C7, lp 00H 
ee MIO OOCT A8 ,4/p-1100H, 
FC) RP Loro »y — 6,8 p. 100 H,. 
RO =) 9300 C: ) = 6p: 100 H5: 
È (@) » 0} 0509 (GE » —= 5,2 P. TOO FH. 


En abscisse est portée la variable yV Uo/z- Dans ces conditions ces 
quatre courbes se confondent approximativement deux à Vas PES 

Il est facile de prévoir, à l’aide des résultats du PRE e L PE : 
_ dent, que les courbes auraient présentées entre elles un léger décalag 
… si les T, avaient été rigoureusement les mêmes. 


0 
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Influence de x. — Sur la même figure 15, sont représentées, pour une 
température de paroi assez élevée, des profils de C et T analogues, 
mais cette fois, seule l’abscisse x varie. Nous trouvons ici un profil unique 
de C, ainsi qu’un profil unique de T. 

Température de régime sans chauffage auxiliaire. — On se reportera à 
la figure /. 


Ymm 
Fig. 14. — Influence de C, sur les répartitions de température ! 
(pour les courbes de la fig. (a), Us et Th moy Sont maintenus constants). 

a) U, = 9,5 m/sec ; Tpmoy — 9902 C : Ù 
x Air pur; 4 
RMS Mer ES p-r1001HS ; 
OR MEENT Sp 100 f 
À Air + 7,4 p. 100 H, ; | 


© >» + 8,4 p. 100 H,. 
PUS = 0; 5 m/secs 
Ü Air+ 3 p.100 H, ; DT O300CE 


» = 
© » + 5,8 p. 100 H, ; DOI OMCE 
+ » + 6 p.100 H, ; » —  9300C. 

Conclusion. — Recoupant les résultats de l'exploration des couche 


limites, il faut noter principalement : 

10 les variations rapides de la courbure des courbes de répartition 
de C près de la paroi lorsque la combustion en phase homogène 
apparaît. 

29 que la variation yV U,/x semble jouer ici un rôle privilégié, mais 
les courbes de répartition de C en fonction de cette variable présenten 


CONVECTION AVEC RÉACTION CHIMIQUE 207 


entre elles des décalages qui sont fonctions des paramètres ; toutefois, 
il apparaît que lorsque les températures de paroi sont assez élevées, les 
décalages précédents sont très faibles. 


Les équations. — Les équations générales ont été données par 


Karman [2/4]. 
L'EN 


Duc 5.4 VUE 


Fig. 15. — Profils des concentrations et des températures. 
Influence de U, : +, O, — Influence de x : [], X. 
Fe 5 A Us HU 0 stm/sec MO Us ——20,2 mysec. 
BE p.100 
T, = 1 1800 C Er=% "em; Xe TE L,O0:EmM. 
UF} = 5 my/sec 


» Nous désignons par /{n, T) le nombre de moles d'hydrogène, qui 
| disparaissent par réaction, par unité de temps, dans l’unité de volume 
} à la température T, lorsque le nombre de moles encore présentes dans 
ce volume est n. ; ù 
…_ Avec les mêmes approximations qu'au chapitre III, les équations 
_s'écrivent : 
L'équation de la continuité : 

2fU) | DU), 

(x a) 2e dy : 


| 
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L'équation du mouvement : 


dU OU d- dU ; 
Gao) EU DE + OV Sy = 5 (ou) : 
L'équation des concentrations : : 
2C DCS He dE À 
(10) PURE + eV = a (Des) —M x Jin, T). 
si l’on veut tenir compte de la thermo-diffusion on ajoutera au terme de 
, RO: kr OT 
droite, la quantité 3 (De F mi) 
L'équation des températures : 
OT O1 n, FAX : L 
(1 d) pCU ge + png = a (A5) + gfin, T). | 
REMARQUE. — Équations de l'énergie, dans le cas particulier où : « 
DeC, JTE 
, qe | 
LE : et = : 
sont égaux à l’unité. Ë 


Dans ces conditions l'élimination de f{n, T), entre (1 c) et (1 d) con- 
duit, comme l’a fait remarquer G. Ribaud [37] à une équation en * 
T + gC/M, tout à fait semblable à l’équation des vitesses. ; 


o(r + \.) or . \.) à FC - “,] | 

"BL Cp Cp 1 

(1e) eU dx + eV dy T dy y. . k 

On en déduit l'intégrale première : | 
m qe U 

GP) RURSS e an . | 


les constantes À et B se déterminent aisément par les conditions aux 
limites. 


Essais d’intégration. — La détermination du phénomène résulte de 
l'intégration du système des équations (1 a, b, c, d ou e) du paragraphe 
précédent, auxquelles s'ajoutent les relations qui expriment les varia- 
tions de À, u, D, p avec T. IL va de soi que ce système est inintégrable. 


Intégration de l'équation des concentrations. — Nous ferons les approxi- 
mations suivantes : » 
19 Nous utiliserons l’équation simplifiée : 
dC REP M 
(2) Use Dessin) 


qui suppose les filets fluides parallèles à la plaque, et D, 9 constants. 
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On conçoit que le remplacement de (1 c) par (2) ne changera pas 
l'allure générale des résultats. 

20 Nous supposerons le profil des vitesses linéaire près de la paroi. 

30 Sauf indication contraire, nous admettrons que la réaction est du 
premier ordre et obéit à la loi d'Arrhénius, soit /{n, T) — Æne—E/RT, 

4S Si besoin est, nous supposerons le nombre de Prandtl égal à 
l'unité. 

UN RÉSULTAT AVANT INTÉGRATION. — Nous nous plaçons dans le cas 
simple où C, est très faible. On confond alors la répartition des T, avec 


celle que l’on obtiendrait dans l'air pur dans les mêmes conditions 
de T,-et Ü, : 


— RE 6 
tn The ne dE 6 P(: ST :) 
s'écrit lorsque 0/6, est faible : 


—Ly 
Jr, 1} Kre Fe 


en posant : 


(2 a) K= ke P et Ly Lee 


On remarquera que L est indépendant de y, æ et U,. 
Posons C — e—F, l'équation (2) s'écrit : 


en -u-0p}-#e 


dy? 


Si le dernier terme n'’existait pas, nous serions dans le cas d'une 
* diffusion forcée laminaire ; en posant Z — yV/® on intégrerait l’équa- 
| tion : 


BéCiS eZ, Pi Fa 


Z 
/ 2 


UF + D(Fya— Fys) = 0. 


Par contre, si le dernier terme n'est pas négligeable, on ne peut 
plus supposer F uniquement fonction de Z, car on obtiendrait : 


5 Krons 
(2 d) CICPARS ES Cm 
… le terme de droite n’est pas fonction uniquement de Z, 


Si T, est suffisamment basse pour que Kx/Uçe—T7 reste faible vis- 
à-vis des autres termes de G, les concentrations se situent sur un profil 
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unique de diffusion lorsque C/C, est porté en fonction de Z (fig, 16) 
profil 1. 

T, augmentant (Kx/U,)e—LZ croit et ce terme est responsable d’une 
perturbation apportée au profil précédent, on obtient le profil 2. 

Si T,, U,, & variant de façon à laisser constant Kz/U,, le terme de 
droite de (2 d) reste, pour une valeur de Z donnée, le même. La pertur- 
bation qu’entraîne la présence de ce terme sur le profil 1 est la même ; 
les répartitions de C/C,;'Z) reste- 
ront sur la même courbe 2. 

En réalité, L dépend légère- 
ment de T, mais, près de la paroi, 


ë È —0 
les variationsdee-LZz—e 'E/RTp 


avec T, sont négligeables devant 
les variations de K — ke  E/RTr. 
Ce résultat présente un intérêt 
quant à la détermination des éner- 
gies d'activation E. 
Si pour différentes valeurs des 
groupes de paramètres T,, U,, 


Le Te Ü,, x’, ... nous trouvons 
une même courbe C/C,(Z), nous 
en déduisons les égalités : 


INTÉGRATION EN NÉGLIGEANT D(d?C/dy?) pevanr U(9C/dx). 

A) On suppose f(n, T) — an où a jest constante. L'intégration de (2) 
s'effectue alors sans difficulté et donne en tenant compte des con- 
ditions aux limites (y—0; C—0o—x—0o; C—C,) et en posant 


U = BU; ï (B— constante) : 
T 


On constate alors que les courbes représentatives de cette équation ont 
l’allure de nos courbes expérimentales. 


Ea réilité, cette intégration n’est pas du tout satisfaisante ; le calcul 


a posteriori du terme : 


montre, en effet, que H(y) est de l’ordre Daz3/B2U;y#, terme qui prend 


D 


RE 
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_ des valeurs très grandes (16% à 104) près de la paroi. Ce résultat est en 
contradiction avec l'hypothèse. 


B) On suppose f(n, T}— kne—E/RT, — Nous renvoyons aux calculs 
explicités dans l'annexe II. 

On obtient les courbes des figures 17 et 18, qui supportent mal la 
comparaison avec l'expérience. Comme précédemment, le rapport H(y) 


esttrès grand (105 à 107) près de la paroi et dans la majeure partie du 
“coude. 


© 
C: | 
Co 
1 FEAT PR ri 2 
: . 
e os / / 
CR 22 
e | | 
3 
| I | 
0,5! | 
| Ï 
| 
| 
j | 7. 
QE 5 yum 
0,1 ÿ mm 10? 707 
Co supposé très faible C, quelconque . 
L: DECr supposé égal à 1 
ÿ 3 
Fig. 17. — Courbes intégrales Hit 
(Annexe II). 
PoCp(Tp — To) 
(EL Hd et NT ; 
Re ToT t Fe »54 
LES EAN VEN Peer tro. 
R + Es RTÿ T; 
Ü, = 3 m/sec ; U = 10 m/sec; 
T — 3 CM. T —= 3 CM. 


C) Remarque sur les conditions aux limites. — L'équation (2 a 
met nettement en évidence qu'au très proche voisinage du bor 
d'attaque (x = v), le profil C/C,(Z) est un profil de diffusion forcée 
laminaire pure. Telle est la condition à la limite x — o. ar 

L'emploi dans les essais A et B de la condition æ — 0, : ù 
implique l'extension de l'hypothèse admise à toute Pres Le 

- couche limite. [l va de soi que ceci est grossièrement faux, pa ce 
. régions non atteintes par la combustion, mais on conçoit que, prés de la 
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paroi où la combustion joue un rôle déterminant, les conclusions données 
en À et B restent valables : D(9C2/0y?) n’est pas négligeable devant 
U(0C/d-x), dans les zones de combustion. Les ordres de grandeur de H(y) 
rencontrés précédemment, nous incitent à faire l'hypothèse opposée. 


INTÉGRATION EN NÉGLIGEANT U(dC/d:x) pevanr D(d2C/dy?). — Ou 
suppose toujours CG faible. 
Posant : Kx Et rer FIRE 
Re TU SE TON OO mr Rs 
XL prue Nue DIEU, 
l'équation (2) se transforme en l'équation de Bessel : 
d dC 
pe 5 (a) — = 0 
dont on trouvera l'intégration dans l’annexe III. 
+ ' Xp=50 
X p=1 X p=315 
X p=0,31 


Fig. 19. — Courbes intégrales. 


à 
CRT: 


AE ER EE pt) 
ECT, — To) 


Les conditions aux limites sont : 


pour y —=0, Ü—oet pour x = 0, C/C{Z) — profil de diffusion, que | 
nous remplacerons près de la paroi, par une droite, au même titre que # 
U/U, et 0/6,. Dans ces conditions : C/C, = 0/62/1183, d’après les | 


résultats du chapitre IH. 


On obtient les courbes de la figure 19 qui se transforme facilement 


re \ 
NME P , 02 
en la figure 20, où s = ET, -1 T sert d'unité sur les deux axes. 


F 
L 


RD t s 
Ne -+ 


* 


> 


alt dt 
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Propriétés des courbes intégrales. — Pour Xp = Kxz/DLEU, < 0,1, 
les courbes intégrales sont pratiquement rectilignes (profil de diffusion). 

Pour 0,1 < y» < 3, leur courbure augmente rapidement avec y». 

Pour y» > 3, (0C/dy),-0 est pratiquement nul. 

Pour deux valeurs y, et Xp: toutes deux supérieures à 3,5, les courbes 
correspondantes se déduisent l’une de l’autre (fig. 19) pratiquement 
par translation suivant l'axe des abscisses d’une longueur égale à 


0 2 10 u 
S s Uo 
Fig. 20. — Courbes intégrales. 


Répartition des concentrations en fonction de — supposé proportionnel 
2 Uo 
, U 
a SE de 
y æ 
, al - de . / 
Log %,/Xp; Ce qui revient à dire que les températures T et T’ corres- 
pondant, sur ces deux courbes aux points d’égale concentration, obéis- 
sent à la relation : 


: ; AQU aU) RAT = VUE 
(36) TUTO EME, + 2606 T EX 3: 


Des variations de T,, U, et x se ramènent à des variations de y». Il 
ressort que, lorsque la combustion en phase fluide apparaît, la forme 
des profils C/C,(Z) est très sensible aux variations des parametres et 
principalement de T,, K variant rapidement avec T,. Par contre, 
lorsque x» est élevé, des variations du simple au double de U, ou 
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æ n’entraînent que peu de modifications des C/C'Z). La figure 21 
montre en effet que les modifications les plus profondes s'effectuent, 
dans le cas choisi, au très proche voisinage du bord d'attaque. 


xv0 
= 0,03 cm 


Fig. 21. — Variation du profil 
/ U: À 
0,3 Ce (y \/®) avec l’ab- 
scisse æ. 
0,2 
0,1 = 
DATA SIT 
Confrontation avec l'expérience. — Les résultats de la dernière intégra- 


tion sont en accord avec les résultats expérimentaux. 

Nous confrontons sur la figure 22 une courbe expérimentale 
(C, faible) et une courbe théorique en supposant E — 4o 000 cal. Vu les 
décalages possibles des courbes, la comparaison est très satisfaisante. 


oo 


Fig. 22. — Comparaison d'une courbe 
théorique et d’une courbe expéri- 
mentale. 03 


EU 5 my/sec': 
Cp. 100; 
T, = 1 1800 C; 
% = G'Cm. 


Ÿ mm 


Les propriétés des ‘courbes théoriques et expérimentales sont en 
parfait accord. On prendra soin, toutefois, de ne pas confondre les 
décalages entre : les courbes expérimentales, qui nous l’avons vu, sont 


largement influencés par des variations de C,, et les décalages entre les 
courbes théoriques. 
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Nous avons pu vérifier, par le calcul graphique de D(d2C/d42) à partir 
de nos courbes expérimentales, que ce terme est nettement supérieur 
à UOC/d-x dans la majorité de la zone atteinte par combustion (fig. 23). 

En réalité, nous remplacerons D92C/dy? par le terme de diffusion 


plus complet : 
à dCmMT OT 
enr SLAES > 5) î 


Nous revenons, en effet, à partir de maintenant, à l'équation (1 c). 

Sur la courbe de la figure 23 
donnée à titre d'exemple nous 
indiquons le point P, qui corres- 
pond à la température de 45o° C. 
A droite de P, on est sûr que la 
réaction ne se produit pas, 
fn, T) = 0, pPUdC/dx est égal à 
G, si l’on néglige la vitesse d’en- 
semble V. On obtient donc par 
extrapolation le tracé de PUIC/dx 
(pointillé) entre P et l'origine. 

Les résultats indiqués sur la 
figure 2/ sont tirés d’un essai pour 
lequel nous avions trouvé le même 
profil C/Co(y4/U,/x) au milieu et 
au bord de fuite de la plaque. On 
peut alors calculer directement en 
plus de G, PO C/0x et par l’é- 
quation de continuité, la vitesse 
d'ensemble V d’où pVOC/0y. 

Les conclusions précédentes 
sont confirmées : le terme dû à la 
diffusion joue un rôle prépondé- Fig. 23. — Calcul du terme G dû à la 


rant dans les zones de combustion. diffusion à partir de courbes expé- 
rimentales. 


DÉTERMINATION DES VITESSES DE 

RÉACTION À PARTIR DE Nos Expé-  Uo — 95 m/sec ; 
: Co = 5,2 p.100; 

RIENCES. — Nous avons misen ,;° _° ne 
- évidence quatre moyens de déter- 
miner les vitesses de réactions : 

1° La relation (2e) a été établie en supposant C, très faible, mais on 
conçoit qu’elle puisse être utilisable lorsque C, est plus notable, à con- 
dition toutefois de comparer des profils C/C(Z) correspondant à une 
même valeur de C,. 

20 Dans les zones de combustion, les températures sont mal déter- 
minées et il serait illusoire d'utiliser la relation (3 b). 


Pp 
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3° On peut encore disposer du fait que l'influence de la combustion 
en phase fluide devient visible lorsque y? est de l’ordre de 0,5. Nous 
verrons au chapitre V, que la température de paroi correspondant à 
l'apparition de la combustion en phase fluide peut-être repérée avec une 
assez bonne précision. 

he Enfin, on peut calculer graphiquement, à partir de nos courbes de 
répartition de C et T, le terme de diffusion G et l’égaler en tout 


Ve 


Ye 
GPU *P dy 


i T G & Ce , Q 
Fig. 24. — Valeurs des différents termes de l’équation des concentrations, 
calculés à partir d’une répartition expérimentale. 


Li 14700 C ;° Co = 3 p: 109; LU, mysec. 
de de 
+ ‘ou 3x + 09 ss 


point des zones de combustion au terme Mf{n, T). La figure 25 montre 
les résultats de l'application de cette méthode à plusieurs courbes expé- 
rimentales. 

Malgré le manque de précision dans nos mesures, l'emploi des 
méthodes 1°, 3° et 4° nous a donné des résultats qui se recoupent assez 


….. 
4 “à 
1 FAN 
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. bien. Nous trouvons : E de l’ordre de 30 000 à 4oooo calories et 


ke—EIRT — > à 5. rot lorsque T — go0° C. 

Nos recherches bibliographiques sur les déterminations expérimentales 
des vitesses de la réaction H,-air, aux environs de cette température 
de 900° C, ont été vaines. 

On _e trouve, en effet, des mesures que dans le cas de la combustion 
lente {22}, [27], [34], [35], [36], ou dans le cas de combustion dans les 
flammes [17], [45]. 


MER 


3.10 


10 < 


600 800 1000 1e 


Fig. 25. — Variations du terme ke—E/RT avec la température, 
calculé à partir des courbes expérimentales. 
X Us, = 6,2 m/sec; Co = 5,2p.100; T, — 9200 C. 
EU, = 0,5 mjsec; OC = 5,2 p.100; T, = ro5o0C. 


+ Us = 9,5 m/sec; Co = 7,4p-p1o; T, — 910 C 


Processus thermique ou catalyse en phase homogène, — On peut se 
demander si la combustion en phase homogène n’est pas engendrée par 


une diffusion dans le fluide de molécules d'oxygène activées, désorbées de 


la plaque de platine, ou autres individualités actives (atomes ou radicaux 


Rd | 


libres), suivant l’hypothèse de Poliakov [33], ou bien par une évapora- 
tion de platine, qui d’après Bussière, Domansky [8] et Dévoré, Eyraud 


et Prettre [15] [16], est plus importante quand le platine catalyse une 


oxydation que lorqu’il est plongé dans un courant de mélange gazeux 


non combustible. 
Dans ces conditions la combustion serait réglée par un phénomène 


| du même genre que celui envisagé par Chambré et Young {11]; «l'espèce 
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chimique » étant ici, suivant les cas, oxygène activé, atomes et radi- 
caux ou platine évaporé, et autres « centres actifs » propagateurs de la 
réaction. 

A ce sujet, des expériences intéressantes, non publiées, ont été effec- 
tuées tout récemment par Mile Y. Thibaut, sous la direction de 
F. Cabannes. Mile Y. Thibaut a obtenu, pour des températures de paroi 
élevées (vers 1 0002 C), des répartitions de concentration dans la couche 
limite, absolument semblables aux nôtres, lorsque la plaque de platine 
est recouverte d’une couche d’alumine. 

Comme des expériences préalables (à températures de paroi plus 
basses) ont montré l’absence totale de catalyse sur cette dernière plaque, 
il semble que dans nos expériences, les phénomènes invoqués par 
Prettre et Poliakov n’intervenaient pas. 


Calcul des répartitions des vitesses. — Nous passons rapidement sur ce 
calcul d'intérêt restreint. Il s’agit de comparer les répartitions des 
vitesses dans leur couche limite, qui se développe le long de la plaque 
de température T,, donnée : d’une part dans l’air pur, d'autre part dans 
l'air chargé d'hydrogène. 

On suppose connues les répartitions de T et on admet que même dans 
le deuxième cas, T est fonction uniquement de y4/U,/x. Il suffit alors 


de calculer les quantités p(y) — ['edy dans l’air pur et g(y) = ['edy 
dans l’air chargé d'hydrogène. > 

On montre facilement, en effet, en utilisant la méthode de Chapman 
et Rubesin [8] qu’à des valeurs y et y’ telles que p(y) — q(y') corres- 
pondent des valeurs égales de U/U, dans l’air pur et U/U, dans l’air 
chargé d'hydrogène, d’où un moyen de passer d’une répartition des 
vitesses à l’autre. 


Les résultats de ce calcul sont en accord avec l'expérience. La 
figure 11 en montre un exemple. 


Conclusion. — Nous pensons avoir montré dans ce chapitre que 
l'apparition de la combustion en phase homogène, au voisinage de notre 
plaque, pouvait s'expliquer par un processus purement thermique de la 
réaction. 

Nous avons montré le rôle prépondérant que joue, dans l'équation 
des concentrations, le terme dû à la diffusion de l'hydrogène. 


L'intégration que nous avons proposée conduit à des résultats théo- | 


riques parfaitement comparables avec les résultats expérimentaux. 
Nous avons vu, en outre, dans quelle mesure notre étude expérimen- 


tale pouvait être la base d’une méthode d'évaluation de vitesse de réaction. 


à des températures assez élevées. 
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CHAPITRE V 


Transmission de la chaleur à la paroi. 


Nous désignons par : flux transmis à la paroi, le flux ® — P,,, — Eau 
Pray et Pa étant respectivement la puissance rayonnée par la plaque et 
la puissance électrique qui lui est fournie. 

Si Pa — 0, ® est le flux de chaleur que l’on aurait pu récupérer au 
lieu de laisser inutilisée la puissance rayonnée. 

Il va de soi que si Pa n’est pas nul, il faut retrancher PA de P 
pour obtenir le flux transmis à la paroi par le fluide en réaction. 


ray» 


Bilans énergétiques globaux. — Expressions des bilans. — Il y à 
deux manières de concevoir le bilan énergétique des quantités de cha- 
leur échangées entre la plaque, le fluide et l’enceinte extérieure. 

1° On écrit : 

(1 a) Pa 5e LEA — Ée E Pay 


où Qconv est la quantité de chaleur qu’arracherait à la plaque, par unité 
de temps, un fluide chimiquement inactif possédant la même conducti- 
bilité calorifique que le mélange gazeux air + hydrogène utilisé. 

Le bilan (1 a) définit une quantité de chaleur Qcomb fournie à la 
plaque par la combustion. 

Si P’, représente la puissance électrique nécessaire pour porter la 
plaque à la même température Tymoy que précédemment, lorsqu'on 
remplace le mélange air + hydrogène par de l’air pur, on peut écrire, 
aux variations près du coefficient de convection avec la teneur en hydro- 
gène : 


(@: b) Pi Oéonr 2E + 

d’où, d’après (1 a) : 

] (1 ) d x Pa — Qcomb- 

| Telle est l'équation sur laquelle repose la méthode de Davies [13]. 
Celui-ci suppose que la réaction a toujours lieu par catalyse de surface. 

Dans ce cas, il est évident que Qcomb représente réellement la chaleur 


* libérée par la combustion des molécules d'hydrogène sur la paroi, de 
| même que Qconv est la chaleur sensible réellement emportée par le 


! fluide. 


209 Connaissant les répartitions de C, T, U, au bord de fuite, on 
peut : 


20 


Annales de Physique, 1961. 
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A) Dénombrer les molécules d'hydrogène qui disparaissent par unité 
de temps à l’intérieur de la couche limite À, des concentrations qui se 
développent (fig. 26) du bord d’attaque A au bord de fuite F, et, de 
là, évaluer la quantité de chaleur H:, libérée par la combustion de ces 
molécules 

B) Déterminer la quantité de chaleur sensible, Q,. emportée par le 
fluide, au niveau du bord de fuite, par unité de temps. 

Nous désignerons par Q., la quantité de chaleur qui pénètre, dans le 
même temps, dans toute la cou- 
che limite thermique 5, et par H; 
la différence Q, — Q... 


(1 d) Pa + 2H = 2H; + Psy 


le facteur 2, provenant du fait 
que P:2, et Pel se rapportent aux 
deux faces de la plaque. 

Dans ce qui suit, nous dési- 
gnerons par des lettres minus- 


Fig. 26. cules pa, 4. les quantités Pa, H: 
ramenées à l’unité de surface de 
la plaque. 


Nous ne donnerons pas le calcul des expressions de À, et ; à par- € 
tir des répartitions de C, T et U, la méthode étant suffisamment 
connue |4}[38], on trouve : 


__gm [A C US en 
he sr À eU(: = dy et h; — ar EU(CpT — Cpo To) LY 


IL TE SC. 
Résultats expérimentaux et interprétation. — Nous avons admis pour p 


et Ch les valeurs de la masse et de la chaleur spécifique de l’air pur, 
cette dernière étant donnée à toute température par le tableau suivant : 


I 000 


Ceci n'est pas rigoureux, puisque, en plus de la présence d’hydro- 
gène, la présence de la vapeur d’eau de formation est susceptible de 
modifier b et C». Un calcul assez long, que nous ne donnerons pas ici, 
faute de place, nous a permis de justifier cette approximalion, qui 
n’entraîne que des erreurs de 2 à 3 p. 100 au maximum sur À. et A4. 

Le facteur total d'émission de la plaque est pris égal à 0,22. 
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CAS DE LA COMBUSTION CATALYTIQUE DE SURFACE. — Les résultats sont 


donnés dans les tableaux I et II. Les résultats du tableau I sontrelatifs 
à des essais effectués sans chauffage électrique auxiliaire (pa — 0). 


TaBLEAU II 


Valeurs de . VE (= TE mis) 


= 
ES 
es 1 | | 
p moy | » 
| 400 600 | 700 | 800 
C p: 100 Ë | 
; | 
| 
ne 1,65 1,70 | 1,80 | TUTO 
2,4 | TENTE) | ES 75 | 1,80 
2 | 1,60 | sg Lo) l D,75 
| | 


La quantité com» est calculée soit à partir de (1 c) soit quand p,, n’a 
pas été déterminé expérimentalement à partir de (1 &), 4conv étantalors 
calculé à l’aide des résultats du Chapitre Premier. 

Les bilans calorifiques he — hi + Pray Sont bien bouclés aux erreurs » 
d'expérience près. 

On vérifiera que, dans le cas présent, {conv €t Jcomb Sont bien iden- 
tiques respectivement à A, et Ac. 

Dans les deux dernières colonnes du tableau Ï sont indiquées les 4 
valeurs des rapports : : 

ke ee Fa 
EVE À meer VE 
(les unités sont égales à cal, cm, s). 
Nous les trouverons constants et respectivement égaux à 1,7 et} 


8,7.10-%. Cette dernière valeur est voisine de celle trouvée (p. 274)} 
dans le cas de l’air pur. 


Sur le tableau II, à double entrée, sont données les valeurs de : 


Icomb VIE 
C U, 
pour différentes valeurs de C, et Ty moy. Le tableau résulte de l'appli-| 


cation de la méthode de Dee aux courbes expérimentales de la 
figure 3. Ici encore, on trouve : 


Icomb æ 
C U 


constant et voisin de 1,7. 
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L'expérience donne : 


Tcomb Én : — 1,95104 C _ 2,3 I 
Tcony l£ pmoy To a moy To) 
on constatera que la valeur 2,3 est voisine de £2/ ; lenombre de Lewis, 


£, est en effet de l’ordre de 3,5. Cela résulte de ne des profils des 
concentrations — et des températures réduites ÿ (fig. 7), le rapport 


“0 
d’affinité étant égal à 1,5 soit sensiblement — Qu. 


Localement, fes flux de chaleur apporté par r la combustion est : 


De 2C 
M dy y=0 


de — 


et le flux emporté par convection : 


dh;,—=— GT) Le, rl F | 


Le rapport de ces flux est égal à : 


se == go ET dy 
dh, — Cppo(Tp — To) (2) 
6 | 
L_ dy :ly=0 
le terme entre crochets est égal à £!/? et : 
Re rc an 
k; Re Edh;, Chro(Tp moy To) 


Nous en déduirons He générale du bilan énergétique : 
Pel + £ a Am —= Km! Thmoy — T;) + Pray 


et le flux de chaleur moyen, transmis à la paroi par unité de surface 
Om = Pray — Pei st égal à : 


JECr e) Pm = am To + LA e — Tomoy) 


» dm étant le coefficient moyen de convection laminaire. 
Tout se passe comme si le fluide était de l’air pur de température au 


“ LME EE 8 Be température nettement supérieure à celle 
P 


i Br, her ce , qui résulterait d’une combustion adiabatique des n, molé- 


| Rules atlas 
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CAS DE LA COMBUSTION EN PHASE FLUIDE. — Les résultats figurent sur « 
le tableau III. | 

Pour renseigner le lecteur sur l'importance de la réactivn en phase # 
fluide, nous indiquerons dans la dernière colonne les valeurs de l’épais- 
seur / des zones qu'occupe la combustion. 

Les bilans effectués dans l’avant-dernière colonne sont bouclés à 
20 p. 100 près, ce qui demeure encore dans la limite de la précision de 
nos expériences. 

he et h; ne sont plus respectivement confondus avec Gcomb et /conv €t 
leur sont supérieurs. Les écarts ne sont pas notables. 

En exprimant w, sous la forme : 


(1 A) Pm — am To #= À Ce Dr Tpmoy | 


on trouve À compris entre 1,95 et 2,5, ce qui prouve que par rapport à « 
la combustion de surface, on n’est pas profondément modifié, même 
lorsque la combustion en phase fluide occupe des zones, dont l'épaisseur 
est de l'ordre du tiers à la moitié de la couche limite dynamique. 


NTI 


Comparaison de nos résultats avec ceux de Davies | 13] [14]. — Les résul- 
tats donnés page 312 confirmeront et préciseront les résultats précé- 
dents : À, et par conséquent ®m €t {comb;, diminue dès que la combus- 
tion en phase homogène apparaît. | 

Lors de ses études relatives à la combustion sur fils fins de platine, » 
Davies a constaté une décroissance, à partir de 1 2000C, des « rate of : 
heating » (ce que nous appelons Gcomb), Ce qui, d'après lui, serait le* 
signe d'une diminution de l’activité catalytique du platine au-dessus de 
1 2000 C. Cette interprétation, due au fait qu'il n’admet pour la réac- 
tion, qu'un processus hétérogène, semble erronée. 

Nous imputons cette décroissance à l'influence de la combustion en 
phase fluide ; et il est bien normal, pour des raisons de dimensions du 
catalyseur employé (p. 294), que 
cette combustion apparaisse à 
température plus haute dans le 
cas des fils fins (1200°C) que 
dans le cas de nos plaques (de 
800° à goov C). L 


mL 


} 


Bilans énergétiques locaux..! 
— Expression du bilan. — Nous 
effectuons le bilan des transferts 
de chaleur à un élément de sur-! 
face adx, de la portion horizon! 
tale de la plaque (fig. 27). 
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Ce bilan s'écrit : 


1 Ve (# =) 


Ly. OT 
a) D + 7 ou Juno 9 THE) — (5), 


y=° 
où r : est la résistivité du platine au point x, 
e : épaisseur de la plaque, 
T,(x) : Température de la paroi au point x. 


Les différents termes du bilan |2] représentent de gauche à droite : 
la puissance électrique, le flux de chaleur libérée par la combustion des 
molécules d'hydrogène sur la paroi, le flux de chaleur rayonnée et le 
flux de chaleur arrachée (ou transmise) à la paroi par le fluide. Nous 
ne tenons pas compte du flux chaleur véhiculée par conduction dans le 
platine qui, dans nos expériences, est absolument négligeable. 


le 
1200 
1000 
ù 
F 
0 1 
| 
Fig. 28. — Comparaison des gradients de températures près de la paroi : 
10 Déduits de l’exploration de la couche-limite thermique (p,, pa, Ps). 
2° Caleulés à partir du bilan local des échanges de chaleur à la paroi (p', ps, ps). 
EN CR D MIO: EC 2 O0S INT C7, pros 
W=tamysece Us = 9,5 mysec ; Us = 9,5 m/sec. 
T, = 1 1800 C; T, = 10500 C; T, = 9100 C. 


dans le cas de l’air pur, et dans le cas de la combustion de surface. 


Résultats expérimentaux. — Les bilans sont bouclés à 20 p. 100 près | 
Par contre dans le cas de la combustion en phase fluide, on constate | 


(fig. 28) un certain désaccord entre les gradients p=(5) expéri- | 
; dy /y=0 | 

mentaux et les mêmes gradients p’ calculés à partir de (2). 
Les erreurs sont évidemment multiples, mais ne suffisent pas à 
expliquer des écarts aussi notables que ceux que l’on observe pour 
l'expérience n° 3. Nous ne pensons pas que cette anomalie puisse être 


sapes 
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imputable à un apport de chaleur supplémentaire, à la paroi, par 
recombinaison ou désactivation sur celle-ci de centres actifs créés lors 
de la réaction, et diffusant vers la paroi. 

Si, en effet, une réaction de ce genre se produisait sur la plaque, elle 
se produirait de la même façon sur les fils du couple. Il serait alors 
nécessaire de corriger les températures mesurées par le couple; les 
droites p s’en trouveraient notablement abaissées, et les bilans seraient 
tout aussi mal bouclés. 

Cette anomalie ressort-elle du domaine de la mécanique des fluides ? 

Il n’est pas absurde d'envisager un coude brusque, près de la paroi, 
du profil des températures. 

Dans un tout autre domaine (écoulement d’air à grandes vitesses), 
les expérimentateurs rencontrent, près de la paroi, des coudes de ce 
genre, très difficilement visibles, dans les répartitions des températures 
d'arrêt. 


Température de régime sans chauffage auxiliaire. — Expérience 
des plaques. — Après amorçage, par chauffage électrique préalable, la 
combustion se maintient seule sur la plaque et la porte à une certaine 
température de régime T,moy à condition toutefois que C, soit suffi- 
samment grand pour que T,04 Soit supérieur à 3000 C. 

U, étant maintenu constant, on fait varier C, et on note Th moy: 

Comme à la page 308 nous écrirons le flux de chaleur moyen 
cédé à la paroi, par centimètre carré, sous la forme : 


Pm — am(T6 +3 HE 


PE, EX Moy = gCo 
= Tr A eme 0 + A CM 


est la température que devrait posséder, au loin, de l’air pur, circulant 


* à la même vitesse U, pour céder, par convection forcée pure, le même 


flux à la paroi. 
Dans le cas présent pa— 0 ; la combinaison des relations (1 a) et(1 b) 
donne : 


Agno : Pray | 
I —{ÿl —T (: ER 
0 OC, pe (lpmoy 0) 7 


Us, Co €t Tpmoy étant donnés, la relation ci-dessus permet le calcul 
de T; et A, dont nous allons étudier les variations avec les paramètres. 


RÉSULTATS DANS LE GAS DE LA COMBUSTION DE SURFACE. — Pour les 
: 5 2 f , À 
températures Tpmoy inférieures à 8oo°C, le calcul de Ti; —T/C 
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montre (fig. 29) que ce rapport est indépendant de Up, Co et Tpmoy- Il 
est de 1909 à 200°C par 1 p. 100 d'hydrogène, valeur qui concorde 
avec celle donnée par Buben. 

On en déduit : 


fee ann à 


A=n2,8 soit À EAP, 


c’est là une parfaite confirmation de ce que nous avons trouvé page 307. 


Fig. 29. j 


AUS 10m )/se0t 
OU, =" 7 .m/seers 
X U, = ‘7 mysee 
100 À U, = 14,8 m/sec. # 
ÊI U, —"19,5-m/s0e0i 


# 
e] 500 1000 Fe. a & À 


RÉSULTATS DANS LE CAS DE LA COMBUSTION EN PHASE FLUIDE. — La 
figure 30 montre que, pour une vi J - : 
g que, p e vitesse U, donnée, le rapport Ti —T;/C 


L 


890 900 1000 


— 9,5 m/sec. 
— 14,6 m/sec. 


É 
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décroît assez brusquement au-dessus d’une certaine température 
Tpmoy —T;; à laquelle correspond la concentration C,—C,;. Une 
grande partie du fluide sort alors extrêmement chaud de la veine. Il se 
produit un ronflement dans la veine. 

L’exploration des couches limites nous a montré alors que le point 
(Gr, Tr) correspond à l'apparition de la combustion en phase homogène. 

Nous remarquerons, comme nous l'avons déjà indiqué (p. 308), que, 
comparativement au cas d’une combustion de surface, la valeur de A, 
d'où de Ti et om, n’est pas notablement diminuée (10 p. 100) par la 
présence d’une combustion en phase fluide, même lorsque celle-ci 
occupe des zones, dont l'épaisseur est de l’ordre de la moitié de la 
couche limite dynamique. | 

C, augmentant, la combustion va envahir une zone croissante et on 
peut envisager le cas limite où la combustion est pratiquement com- 
plète aux environs immédiats du bord d’attaque. 

Nous considérons alors le fluide, comme une flamme de tempéra- 
ture T; voisine de : 
qCo 
CpM 


T, + soit TT Go 8". 


Il semble donc que Ti — T,/C, doive tendre, quand C; augmente, vers 


. la valeur 83°C par 1 p. 100 d'hydrogène. 


Par crainte du danger d’explosion, nous n’avons pas osé pousser C, 
au-delà de 8,5 p. 100. Nous avons alors conçu un dispositif expérimen- 
tal de dimensions très réduites, et nous y avons effectué des expériences 
analogues, dont les résultats sont donnés page suivante. 


Expériences des tubes. — Disposirir EXPÉRIMENTAL. — L'air chargé 
d'hydrogène circule à l'intérieur d’un petit tube de platine de 5 cm 
de longueur, de 8 mm de diamètre et de 0,05 mm d'épaisseur de 
paroi. 

Ce tube est situé en bout d’une canalisation en quartz de même dia- 
mètre. 

Au milieu du tube de platine, sur sa surface externe, est appliquée 

la soudure d’un couple P£/Pé-Rh, dont les fils (0,1 mm de diamètre), 
sont reliés à un potentiomètre enregistreur. Le tube est alors légère- 


_ ment calorifugé extérieurement. 


Deux venturi mesurent respectivement les débits or et pm de l’hydro- 
gène et du mélange air + hydrogène, d'où Cç—»/pm et la vitesse 


. moyenne U,, du fluide dans le tube de quartz. 


La combustion étant amorcée au préalable par chauffage du tube de 
platine à l’aide de la flamme d’un Bunsen, on maintient om constant 
et on note pour chaque valeur de C, la f. e m. du couple enregistrée 
sur le potentiomètre lorsque celle-ci demeure stationnaire. 
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Résucrars. — Ils sont donnés sur la figure 31. , 

Comme pour les plaques, la température Tp du tube croît d’abord 
régulièrement avec Cÿ, puis à partir d’une certaine température LES 
correspondant à Co—=C, la courbe change d’allure et présente un 
palier. | 

Les concentrations n’ont pu être poussées au-dessus d’une certaine 
limite (par exemple Co—=14 p. 100 pour U=66 ms) par suite 
d’explosion, ou de propagation, à contre-courant, de la combustion dans 


Le) 
TD C 


le) 
Léa] 


Ca Pre CotŸe) 


Fig. 31. — Température de régime du tube chauffé par la combustion seule. 
+ Qn = 3 000 litres/heure ; U,, = 16,6 m/sec; RU,,d = 0 000. 
(NO 1 200 litres/heure ; U,, 6,6 m/sec; RUÜ,,4 — 3 600: 
X-Qm = », 460 litres/heure ; : U,, =" 2,6.m/sec.;" RU,,d"—"1:400: 


I 
I 


le tube de quartz, ce qui se traduit par une décroissance continuelle de 
la force électro-motrice du couple; il n’y a pas alors de température 
stationnaire. 
INTERPRÉTATION ET CALCUL THÉORIQUE. — Nous nous proposons de 
vérifier l'interprétation suivante des résultats : 
A) Le tube est d'abord chauffé par combustion de l'hydrogène sur la 
surface interne du tube. 
Dans le cas des plaques nous avions écrit : 
L se n 
Feonv = Am. (Tp — To) et Tcoomb — Amie lex ce 
Po 


äm étant proportionnel à A/U,. : 


D I A EN 
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Le régime étant ici turbulent, nous écrirons : 


(8 a) =Geonv BU (Tn— To) et  Geomb = B'U° x en 

P 
où B' est une constante indépendante de T, et de U,, et A’ une cons- 
tante qui ne dépend que du nombre de Lewis. 

En raison de l’analogie des phénomènes de convection et de diffu- 
sion, nous déduirons la valeur de A’ des résultats de la théorie de 
G. Ribaud [40] sur l'influence du nombre de Prandtl dans le phéno- 
mène de convection forcée turbulente, c’est-à-dire que nous poserons : 


I 


(3b) A = et o,75(£—2/ vs 1) 


soit 1C1 : Et 3 vd 


Dans ces dernières expériences le régime thermique et le régime de 
diffusion commencent en même temps, mais bien après le régime dyna- 
mique. 11 s’ensuit que les valeurs de B’ sont les mêmes dans les deux 
expressions de (3 a), mais qu'elles diffèrent de la valeur classique, qui 
correspond au départ simultané des trois régimes. 

Enfin, nous admettrons que le flux ®, de chaleur cédé au milieu 
extérieur, par la paroi externe du tube (convection naturelle et rayonne- 
ment) est proportionnel à l’écart T, — T,. 

De l'expression du bilan : Qcomb — Qconv + Ÿ, et des relations (3a) 
(3 c), on déduit : 

10,8 

BU Lu 


KP Me -pe 


(3 d) TT AT 


Ainsi, Um étant donné, T, croît linéairement avec C, (rappelons que 
Co =M.n9/p0), Ce qui, aux erreurs d'expériences près, s'accorde avec 
les résultats. 

Coupons deux de ces droites (fig. 31), correspondant à deux vitesses 
Un et U, par une horizontale, et appliquons la relation (3 d) aux 
points d’intersection P et P’. On obtient par élimination de K : 


28 Us 
DAS T T.) mn m 
e a —— — mer nt 
(3 ) C,M ( P 0 CURE CU 
Prenant la vitesse U»—16,6 m/s comme vitesse de référence, nous 


avons calculé le rapport A’g/C,M à partir des résultats donnés sur la 
figure 31. On obtient le tableau V. On en déduit que A’ est constant, 
aux erreurs d'expériences près, et égal à 1,6, valeur voisine de la valeur 


théorique (3 b). 
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% 
TaBceau V Ÿ 
x 
$ 
nr 0e -0,8 : 

U Co | CoUo — Co Up Red | 2 

s o ( 08 -0,8 °C ( 

cm/s ee | p d 
| : 

260 8 | 4,45 | 530 | 120 
660 6,5 | 4,75 | 130 3 
1 660 5:25 | 3; 
| B 

260 | 10 | 5,0 680 | 120 

660 | 8,3 | 5 | 135 
1 660 6,6 | | 
| | : 

| | | 

260 LI, 4 6,35 | 780 125 
660 95 5:05 138 à 
1 660 755 | e 
| 2 
260 102 6,75 830 125 É 
660 | 9,8 6,3 132 
1 660 8 x | Ë 


B) Pour une température T,, variable avec U,, la combustion en x 
phase fluide apparaît et on peut envisager que pour une valeur C,— Cla 
combustion occupe pratiquement tout le volume intérieur du tube de 
platine et est complète aux environs immédiats du bord d'attaque. 

Dans ce cas limite, le flux de chaleur cédé à la paroi est : | 


(3 f) Teonv — BU (Tr— To) 
où !: 
qCr 


ce flux compense exactement le flux ® ; on en déduit : 
(39) Dato= ten 


telle est l'équation des asymptotes D; (fig. 31), droites dont la pente … 
est A”, soit 1,6 fois plus faible que celle des droites d'équation (3 d). 


Il semble bien que les courbes expérimentales tendent asymptotique- 
ment vers ces droites D}. A 
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Conclusion. — Ce chapitre nous a permis de montrer que, dans le 
cas d’une combustion de surface, le flux transmis à la paroi est donné 
par l’expression : 

mm n 
prie Th) 
(x — coefficient de convection), A est égal à £°/ en régime laminaire et 
1/11 + 0,75(£2/% — 1)] en régime turbulent. 

Par conséquent, si £ est grand, © est nettement supérieur au flux 
p = «(Te — T;) que transmettrait un fluide chimiquement inactif 
ayant pour température au loin la température théorique de combus- 
tion Te—=T, + gno/Cp9o (en admettant que l’autocombustion soit pos- 
sible). 

Sous une autre forme on peut dire que, localement, le rendement r 
défini comme rapport du flux transmis et de la chaleur libérée par la 
combustion des molécules combustibles sur la paroi est égal à 
r—=1 —£—#|(T, —T;)/(Te— Ts)}, d’où l’avantage, à ce point de vue, 

… de faire véhiculer l'énergie chimique par des molécules « actives » pos- 
- sédant un grand coefficient de diffusion dans leur support. 

À décroît lorsque la combustion en phase homogène apparaît et tend 

» asymptotiquement vers 1 au fur et à mesure que la combustion se pro- 

page dans le fluide. 


CHAPITRE VI 


Cas d’une combustion se propageant à l'infini. 


… Ici les conditions au loin évoluent avec la distance æ au bord 
- d'attaque. 
… Nous nous plaçons dans le cas simple d’une réaction unique et d’une 
concentration en combustible peu importante. 
Dans ces conditions, les conditions des équations sont celles don- 
. nées au chapitre IV. 
Notations. — Nous désignons par Ty, GC les valeurs de entrarlà 
» paroi, Ts, C les valeurs de T et C au loin, et par Tai, Goi les valeurs de 
1 T, et C; au niveau du bord d'attaque de la plaque. : 
* Enfin T, est la température théorique de combustion. 
+ Le flux de chaleur transmis à la paroi s'écrit : 
(4 or nie 
h | te sh, +00e3,],-0 
oue la paroi soit catalytique ou non, puisque dans ce dernier cas il n’y 
î a aucun flux d'absorption à la paroi et (2 est nul. 


É 


| TO 
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Si l’on suppose £ et P; égaux à l'unité, on montre facilement en sui- 
vant le même processus de calcul que G. Ribaud [37] que : 


Fa fi qe 
g=afT, 1 +). 
P 


Les filets fluides sont freinés au voisinage de la paroi, et il va de soi 
que si T; est assez élevé, CG est nul pour des parcours x suffisants et 
o—a(T,, —Tw). Telle est la limite calculée par G. Ribaud. 

Rocard et Véron [42], négligeant la diffusion, ont donné une expres- 
sion de +, où apparaît un terme supplémentaire, non négligeable, qui 
ne doit pas exister. 

A l'opposé, si la paroi est froide, la réaction est trempée, près de la 
paroi, dans une certaine zone £;, et il ne semble pas impossible que 
Cw soit supérieur à C5. Des molécules combustibles diffuseraient 
de z, vers les régions atteintes par la combustion, et si £; est impor- 
tante, Cw restera voisin de Gi, si æ n’est pas trop notable et o sera voi- 
sin de p—«x Toi —Tw). 

Enfin dans le cas d’une réaction s’effectuant en surface, du moins en 
partie, il semble d’après nos résultats expérimentaux que + puisse être 
supérieur à a«(T, — Tw) si les molécules actives possèdent un grand 
coefficient de diffusion dans leur support. 


CONCLUSION GÉNÉRALE 


L'étude de la transmission de la chaleur à un corps placé au sein 
d’un fluide en mouvement, siège de réaction chimique, est apparem-: 
ment très complexe ; aussi l’avons nous abordé, par le dispositif expé- 
rimental utilisé, dans un cas particulier où, notamment, les conditions 
aux limites sont simplifiées. 

Dans l'étude de la couche limite, qui se développe le long de notre 
plaque de platine, nous avons d’abord rencontré le cas d’une combus- 
tion de surface uniquement (Ill). Les résultats sont alors simples puis- 
qu'il s’agit de la superposition des deux phénomènes de convection et #4 
diffusion laminaire pures. 

Puis, pour des températures de paroi plus élevées, la combustion 
gagne le fluide avoisinant la paroi (IV). La variable VAVAURE" joue 


encore ici un rôle privilégié, mais les profils C/Co(yV/Uo/t) présen- 
tent entre eux des décalages qui sont fonction de la température de 
paroi, de la vitesse du fluide au loin et de la distance au bord ! 
d'attaque. 

Nous avons montré le rôle prépondérant de la diffusion dans les 
régions atteintes par la combustion, et nous avons vu dans quelle 
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mesure notre étude expérimentale pouvait constituer une méthode 
d'évaluation des vitesses de réaction, dans un domaine de température 
où les mesures sont inexistantes. 

Nous espérons avoir montré que la combustion en phase homogène, 
près de notre plaque, pouvait s'expliquer par un processus purement 
thermique de la réaction. 

Nous pensons que l'exploration de couche limite est sûrement le 
moyen le plus sûr et le plus direct d'étude de réaction aux voisinages 
de paroi. 

Du point de vue de la transmission de la chaleur à la paroi (V et VI), 
l'expérience montre que, si les molécules combustibles possèdent 
un grand coefficient de diffusion dans leur support, le flux transmis 
pouvait être supérieur au flux que transmettrait le fluide, si la combus- 
tion était achevée juste avant d'aborder la plaque (en admettant, ce 
qui n’est pas le cas dans la majorité de nos expériences, que l’autocom- 
bustion du mélange soit possible). 


21 


Annales de Physique, 196x. 
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CALCULS ANNEXES 


ANNEXE I 


Intégration des équations du mouvement et de l’enthalpie 
(cas d’un fluide inerte). 


Nous supposons le nombre de Prandtl égal à l'unité. 
Les équations du mouvement et de l’enthalpie sont alors identiques 
et nous pouvons écrire : 


T,—T 
(1) P Se Ent _ 
Lt D 6, Ur 


En effectuant la transformation de von Mises, et en utilisant l’hypo- 
thèse de Chapman et Rubesin, on transforme l’équation du mouvement 
en l’équation : 


JULY DT STE 
ë 22 (ur2t) 
où : 
RAS. y < EU 
nn ASE VE 


ÿ étant la fonction de courant. 
Cette équation se ramène à l'équation de Blasius : 


(8) JÉHPT=S 


en posant : 


(&) U=; fn. et fn)= a 


Les conditions aux limites sont : 


L'oo)= 2 et f'(o) = fo) 0! se : 


Les fonctions de Blasius {{n), f’(") et.f”(n) étant connues (fig. 32), À 


U est déterminé en fonction de ° par l'intermédiaire de hs 


| 
= 


É 


| 
| 


à 


CONVECTION AVEC RÉACTION CHIMIQUE 321 


Ensuite, par les équations de définition de Y on passe de y à *; en 
un point x donné, on a : 


(5) y — [es 


Fig. 32. 


Variation des fonctions de Blasius 
ff'f’ en fonction de 1. 


DÉMO SARL SES? D SES D 


* 


dont l'intégration, compte tenu des relations (1) et (4) donne : 


F 


| (6) = QUES [2 . cn ee © fn) | 


ü 


1 U est donné en fonction de y par les équations paramétriques (4) et (6). 
| 
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ANNEXE Il 


Intégration de l’équation des concentrations 
en négligeant le terme dû à la diffusion. 


Nous nous proposons d'intégrer l'équation : 
dC 
= — Jce—EIRT 
(1) U 3; = kce—E/RT. 


19 Nous ferons les mêmes hypothèses qu’à la page 293 du chapitre IV 
à savoir : 


C, très faible ; répartition des températures admise identique à celle 
dans l’air pur ; répartitions de U/U, et 6/6, supposées rectilignes près 
de la paroi. De plus pour simplifier les calculs, nous admettrons que le 
nombre d de Prandtl est égal à l’unité. 


Dans ces conditions nous avons vu (chap. IV p. 294) que, près de la | 


paroi, on peut écrire : 


Us 
(2) Fire er 


où : 


ïà 


EU SEIRT VAE ÉRNPRTE 
KE re p et Ly HER + n 


L est une constante indépendante de U,, æ et y (par exemple : si on 
admet pour 6/6, et U/U, une répartition de Blasius, soit près de la 


paroi 0/6, — (y4/0,)/34/vx L est égal à : E(T, — TY3RT;4/v. 
Posant Z = LT, , l'équation (2) du chapitre IV : 


ac 


(3) = —=—Ay/Ze-1VzdZ 


\ 


Où : 
Fo KL?E(T, — Ts) 
a 2 
nr 


ne dépend pas de æ, y et U,, y étant considéré comme un paramètre, 
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l'intégration de l’équation (3), donne en tenant compte de la condition 
he 0; C —C, : 


(4) —e—A#D{Z) où  D(Z)— LV Ze—IV2d7. 


N|Q 
L =] 


Ainsi lorsqu'on s’est fixé des valeurs pour E, 4, T,, U, et æ, à une 
valeur de y correspond une valeur de Zd’ d'où ®(Z) et C/C, est 
déterminé. 

On trouvera un exemple de courbe intégrale ainsi calculée sur la 
figure 17 du chapitre IV. 

2° L'intégration de l'équation (1) peut être effectuée lorsque C, n’est 
pas faible à condition de supposer le nombre de Lewis égal à l’unité. 

En effet, en tenant compte des conditions aux limites, la relation (1 f) 
établie au chapitre IV peut s’écrire : 


en posant 5 


PoCp(Tp rer. Ts) 


À condition de supposer toujours que près de la paroi le profil des 
vitesses est rectiligne, les calculs se conduisent comme précédemment. 
Par exemple, en supposant un profil de Blasius : 


U/U = (VU)/(8V/vr), 


pour les vitesses, l'équation (2) (chapitre IV) se transforme en une 
“ équation différentielle à variables séparées dont l'intégration se ramène 
+ à des quadratures, soit : 


w z 
e"UwW ER TETE 
J. = — Bye f, VZe-1Vrar 


OU: 
| - C 1 ie 1 3 
NESRSe BE x (52), 
FRET 
2 Ov.T? HAE p e 
_ = ne S—-— . 
| 2 at, * AT Th 


: culée. 


LA t 
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ANNEXE III 


Intégration de l’équation. 


22C 


Da = KG EIRT, (1) 


D 


Nous faisons toujours les mêmes hypothèses qu’à la page 293 du 


chapitre IV. 
Nous avons vu (chap. IV, p. 296) que l’équation (1) se transforme en 
l'équation de Bessel : 


d ac 
AL Le @ 
en posant : 
Re uVE 
EE DIEU, © © (3) 


La solution de l'équation (2) se présente sous forme de séries peu 
maniables. Nous avons préféré intégrer graphiquement. 


Le principe est le suivant : 


L'équation (2) étant linéaire, nous cherchons une intégrale parti-. 
culière g(4), que nous trouvons être la série : 


ESP T (4) 


Posant alors C — gw, nous obtenons l’équation de o : 


pare (5). 
qui, intégrée, donne : , 
d 
g=Af%+8 (6) 
d’où : 
G— AgG J 2 + Ba (D 


Les constantes d'intégration À et B se déterminent par les conditions ’ 


aux limites : 
19 C — 0 lorsque y — o, c’est-à-dire lorsque : 


Kzx 
KT. ADS DIEU, Ë 
Ceci détermine B et on trouve : 
Le Xp dX * 
CG Ag(x) |, Pas: (8) 
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20 Nous avons vu d'autre part (chap. IV, p. 295) que, si _ , c’est- 
0 


U 
à-dire y», est très faible, ie profil = (y1/%) est un profil de diffusion 
. , “ , ne à % | 
soit, d’après les résultats du chapitre III et avec les hypothèses admises : 
— (—1/3 =. (9) 
Or, lorsque } est faible, g(y) reste infiniment voisin de l'unité et : 


C=A Log?, 


C=aLy4/%. (10) 


La comparaison de (9) et (10) donne immédiatement : 


soit d’après (3) : 


EE 


. en posant : 


{ 


s 


SR CRT MAX 


= 
+ 
4 
4 
; 


; à : I , 
- tons en coordonnées logarithmiques -;- en fonction de y. 
| É4 


Calculs et intégration : 


x . y j1 her 
Après avoir calculé g et, pour différentes valeurs de y nous por- 


La courbe obtenue est remplacée par une série de droites, c’est-à-dire 
I . 
que nous remplaçons a; Par des expressions de la forme By", valables 


chacune dans un domaine (y;, y;) donné. 
I 


" On calcule ensuite C en remplaçant par les expressions By". 


2- 
va 
. C : M 
Le tableau ci-dessous donne les valeurs de ; en fonction de y, xp étant 
arbitrairement fixé à 4, —50. 
D'autre part, on passe facilement de y à y par la relation (3) qui peut 


s'écrire : 
Log = LyV/ ©. (11) 


Les équations paramétriques (8) et (11) nous ont donné les courbes 
de la figure 19, ou, sous une autre forme, de la figure 20. 


Remarque 1. — Le tableau ci-dessous a été calculé pour y, == 50. Il 
est possible, à pariir des valeurs indiquées dans ce tableau, de passer 
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par la relation (12) à une courbe correspondant à une autre valeur 


de Xp» Soit Xp: 
3 j U, AR 
En effet, si C et C” d’une part, Ly\/ et (Ly4/®) d'autre part, 
sont les coordonnées correspondant à une même valeur de y,on a: 
le 
A 90 [| gx | 
et | (12) 


(PAIEMENT EE \ 


On remarque en particulier que, si 4, et y» sont supérieurs à 3,5, 
C’ — C est très faible. Dans ces conditions, les courbes de la figure 19 
se déduisent l’une de l’autre par translation, suivant l’axe des abscisses 


d’une longueur : 
A(Ly/%) — Log . 4 


REMARQUE 2. — Pour une température de paroi, et une valeur de E, 
données, L est déterminé," lorsque l’on s’est fixé l’équation du 


au ue 0 £ : É 
profil 5, dans l’air pur. On peut utiliser l’équation de Blasius. 


ILest préférable d'employer les résultats expérimentaux du chapitre. 


mamans Là 


premier, relatifs aux profils der dans Pair pur. 


La courbe théorique de la figure 22 a été obtenue de cette façon. 


TaBzeau VI ; cu 


x | c c 
4 F4 x Fi 
5 9 0:315 0,67 
| 
I Es 450102 0,1 1,4 
3:15 3:05 FOR. o,0I 3,45 
|- 
I | 9,21 O,00O1I 5:75 
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LISTE DES PRINCIPAUX SYMBOLES UTILISÉS 


Les indices o et p signifient respectivement : au loin et à la paroi. 
æ : distance au bord d'attaque ; 
y : distance à la paroi ; 


U : vitesse horizontale du fluide ; 

V : vitesse verticale du fluide ; 

T : température du fluide : 

0 Th ts » : ‘ 

a —— : température réduite ; 

PAIN AT 

p : masse spécifique du fluide ; 

n : nombre de molécules du combustible par unité de volume ; 
N : nombre de molécules du mélange par unité de volume ; 


C = —: concentration en gaz combustible ; 


M : masse molaire du mélange ; 


On montre facilement que : 


C 
HE 


M 

Cp : chaleur spécifique à pression constante du fluide ; 

À : conductibilité calorifique du fluide ; 

 : viscosité du fluide ; 

D : coefficient de diffusion du gaz combustible dans le mélange ; 


> 


A ” 

VE , viscosité cinématique du fluide ; 
è P 
f a = = , diffusivité thermique du fluide ; 
” € 2 

P 

h P, = c)u/}, nombre de Pranditl; 
É DeC, ; 
ÿ — LR nombre de Lewis ; 
1 à : épaisseur de la couche limite thermique ; 


À : épaisseur de Ja couche limite des concentrations. 


(Laboratoire des Échanges Thermiques C. N. R. SERA 
1, place Aristide-Briand, Bellevue, S.-et-0.). 
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CONTRIBUTION 
A L'ÉTUDE DE L'ÉMISSION INFRAROUGE 
DANS LE GERMANIUM t) © 


Par Jacques I. PANKOVE 


INTRODUCTION 


L'étude des propriétés optiques des semi-conducteurs permet de 
mesurer directement l’énergie des niveaux qui peuvent être occupés 
par les électrons. On peut aussi déduire de telles études les probabilités 
des transitions entre ces niveaux, calculer leurs sections de capture, 
leur densité et leur peuplement. La plupart de ces mesures ont été des 
mesures d'absorption. 

L'émission peut fournir des renseignements supplémentaires. Mais 
l’émission est souvent plus difficile à mesurer que l’absorption parce 
que l'intensité du rayonnement est souvent trop faible. 

La luminescence infrarouge a été étudiée par relativement peu de 
chercheurs. Haynes et ses collaborateurs ont découvert l’émission due 
à la recombinaison indirecte (1) entre électrons et trous, puis celle due 
à la recombinaison directe (2) à K — 0 ; avec un pouvoir résolvant plus 
grand ils ont mis en évidence une série de bandes rapprochées qui 
représentent les transitions indirectes avec émission et absorption de 
phonons optiques et acoustiques (3). Benoit à la Guillaume et ses colla- 
borateurs au laboratoire du Professeur Aigrain à l’École Normale Supé- 
rieure ont, grâce à un système optique astucieux, découvert une émis- 
sion attribuée à un effet trou chaud (4) et une autre émission due à la 
recombinaison par l'intermédiaire d’un centre de recombinaison (5) ; 
le rôle des dislocations et du cuivre comme centres de recombinaison (6) 


(*) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences Physiques et soutenue le 
17, octobre 1960 devant la Commission d'examen. 

(1) R.C. A. Laboratories, Princeton, N. J. (U.S. A 
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a été étudié ; ils ont aussi découvert une recombinaison par l'inter- 
médiaire d’impuretés (7) et, à très basse température, une recombinaison 
par l'intermédiaire d’excitons (8). Enfin, Newman a aussi étudié l’émis- 
sion indirecte de bande à bande (9) et la recombinaison par l’intermé- 
diaire de centres recombinants (10). Citons aussi Kessler (11) qui a 
examiné la radiation thermique par les trous libres et Bernard (12) qui 
a démontré un effet « électromagnétophonique ». 

Nous avons étendu l'étude de la luminescence du germanium à 
l'émission due à l’échauffement des trous légers par le potentiel de sur- 
face, et nous avons examiné les propriétés optiques du germanium très 
impur. Cette dernière étude a révélé un rétrécissement de la bande 
interdite par les impuretés. 


CHAPITRE PREMIER 


Émission infrarouge par effets de surface. 


Introduction. — Le but initial de ce travail était de mettre en évi- 
dence les processus de recombinaison en surface qui sont radiatifs. Si 
les recombinaisons en surface étaient radiatives on aurait pu, grâce 
au spectre d'émission, étudier directement la distribution des états de 
surface. Comme on le verra plus loin, aucune émission qui puisse être 
attribuée à la recombinaison propre n’a été découverte dans les limites 
imposées par nos moyens expérimentaux. 

Mais, le dispositif expérimental étant conçu pour mettre en évidence 
les émissions infrarouges en surface et les distinguer des effets en 
volume, nous avons pu étudier un autre processus radiatif qui a lieu 
à la surface et qui est attribué aux trous légers chauds. 


Dispositif expérimental. — L’échantillon de germanium était taillé 
en une sphère de Weïerstrass (4). Rappelons brièvement quelques pro- 
priétés de cette structure : 


19 Condensation du faisceau lumineux. — Les rayons issus d’une 
source au centre du plan Weïerstrass et soutenant un angle solide 
de 1802 sont diffractés par la surface sphérique pour former un faisceau 
conique de 30°. Comparée à un échantillon en forme de plaquette, la 
sphère de Weïerstrass augmente l’intensité du rayonnement mesurable 
par un facteur de 4 000. Ceci n’est valable que pour les radiations ayant 
une énergie inférieure à la bande interdite et un cristal assez pur pour 
éviter l’absorption par les porteurs libres. "1 


29 Grossissement de la source. —— La source réelle est transformée en 
une source virtuelle 16 fois plus grande. Un balayage optique de la source 


Po Lomme 


hf ds. 
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permet de déterminer la contribution à l’émission par différentes régions 
aux environs du point Weierstrass. Ce balayage est aisément effectué 
par une simple rotation par rapport au centre de la sphère. Une bonne 
résolution de l’espace est obtenue; ainsi une fente de 1 mm peut 
résoudre une région ayant une largeur de 0,06 mm lorsque le miroir 
sphérique est équidistant de la source et de la fente. 
L’échantillon (fig. 1-1) comprend une jonc- 
tion p-n obtenue par alliage et une électrode 


à r Â OHMIQUE 
ohmique de part et d’autre du point Weier- 


SURFACE SABLÉE —=} @ 


strass et séparées par environ 0,5 mm de sur- 871 à 
face. Cette surface est décapée par sablage afin 
que la vitesse de recombinaison en surface y Fig. 1-1. — Structure 


soit maximum. du spécimen. 


Un champ magnétique de 5 100 gauss peut 
être appliqué perpendiculairement à la direction du courant dans l’échan- 
tillon. Selon la direction du champ magnétique les trous sont soit con- 
centrés vers la surface soit repoussés vers l’intérieur (c’est l'effet Suhl). 

Les trous sont injectés soit en régime continu soit en régime d’ondes 
carrées (à 125 ou à 13 cycles/sec) par l'intermédiaire d’un stage à tran- 
sistor utilisé en « emitter follower » ce qui permet une impédance faible 
pendant la conduction. Les impulsions sont produites par un générateur 
qui permet de contrôler le phasage et la durée des impulsions. Ces 
impulsions sont déclanchées par le même système mécanique qui 
contrôle la rectification synchrone du signal détecté (fig. 1-2). 


, DÉCLANCHEUR 
| GÉNÉRATEUR ET 
D'IMPULSIONS DÉTECTEUR ENREGISTREUR 
SYNCHRONE 


GONIOMETRE 


AMPLIFICATEUR 
SYNCHRONE 


EMITTER 
FOLLOWER 


Fig. 1-2. — Dispositif expérimental. 


® La lumière émise est focalisée par un système de miroirs sphériques 

sur la fente d’un spectromètre à prismes en NaCI. Un spectromètre 
double « Kip » a été utilisé pour les premières mesures et ensuite un 
spectromètre « Perkin Elmer ». 


Effet du champ magnétique. — Le spectre d’émission consiste en 
deux bandes : l’une à 1,9 u correspondant aux recombinaisons bande 
à bande et l’autre à 4,6 u. La figure 1-3 montre un tel spectre pris avec 
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* INTENSITÉ SPECTROMETRE KIP 
DE l! ÉMISSION FENTE= 0,5mm 
I=1,2AMPS 


H=5100 GAUSS 


Fig. 1-3. — Effet du champ magnétique. 


et sans champ magnétique, le système optique étant braqué sur un 
point de la surface près de la jonction. Le champ magnétique est dirigé 
de façon à concentrer les trous vers la surface. L'orientation de la sphère 
pour la prise de ce spectre a été choisie après un balayage optique obtenu 
en tournant la sphère dans un goniomètre. Le balayage fait sous les 
conditions indiquées sur la figüre 1-4 montre nettement le bord de la 
jonction par le fait que la densité des paires électrons-trous y atteint 
un maximum. La radiation à 4,6 4, d’autre part, est légèrement moins 
intense au bord de la jonction qu’elle ne l’est à la surface libre du cristal 
près de la jonction. 


Discussion. — Le fait que l'émission infrarouge la plus lointaine semble 
atteindre sa crête à 4,6 u est dû à la caractéristique du détecteur, une 
cellule au tellurure de plomb refroidie à l’azote liquide. Cette cellule 


f=0,5mm % 9 pe 

I= 1,2 AMPS =0 
INTENSITÉ 
DE L' ÉMISSION 

x T 
FR mme ES = 
de SX ———— x—— 4,64 SA 

Me H:5100 GAUSÈ\x 


| ORIENTATION POUR LES 


CONNECTION MESURES DE LA FIG.I-3 | Ü Jonction P-n 


OHMIQUE l 


Fig. 1-4. — Distribution des sources. 
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; : à : 4 
nest pas sensible au-delà de 5 y. Nous verrons plus loin que la vraie 
crête de cette bande se situe à 6,6 u. 
7. ane . . . 
L'influence du champ magnétique semble bien indiquer que la 


radiation à 4,6 4 est due à un processus de surface, Trois possibilités se 
présentent : 


1) La recombinaison en surface est radiative. 


? LA x . 
2) C'est un phénomène de trous chauds (nous reviendrons là-dessus). 
3) La radiation est thermique. 


On a vérifié que cette radiation n’est pas thermique. Pour cela on a 
utilisé plusieurs moyens qui seront discutés d’une façon plus détaillée 
dans l’appendice I. 


Modèle du phénomène trou chaud. — Une émission de grande lon- 
gueur d'onde formant un spectre continu a été déjà décrite par Aigrain 
et Benoit à la Guillaume (4). Cette émission était interprétée comme 
étant due à une transition entre deux branches de la bande de valence, 
les trous légers étant échauffés par le champ électrique intense (de l’ordre 
de 10% V/em) au voisinage de la pointe injectrice. Une interprétation 
semblable peut être proposée pour le cas présent (13) : 

A la surface du germanium du type n il y a une couche d’inversion. 
L’épaisseur de cette couche est de l’ordre de 105 em ; le potentiel de 
surface peut être environ 0,3 eV. Ce qui donne un champ électrique 
moyen de 3 X 10% V/cm. Un tel champ communique aux trous lourds 
une vitesse moyenne d'environ 106cm/sec. Donc la couche d’inversion est 
traversée en environ 101 sec, 
ce qui permet une dizaine SURFACE 
de collisions avec le réseau. 
D'autre part, les trous légers, 
étant huit fois plus mobiles que 
les trous lourds (14), souffrent 
* moins de collisions. Par consé- 
É quent une grande proportion \ 
de trous légers peuvent être "SON 
échauffés par le champ élec- V4 
trique interne de la surface. 
Les trous légers ne sont donc 
| plus en équilibre thermique Fig. 1-5. — Diagramme E-K superposé 
* avec les trous lourds. Leur sur un diagramme de bandes pour 
_excédant d'énergie peut être montrer l'excitation du trou léger. 

‘ radié tout en conservant la 

ÿ quantité de mouvement. La figure 1-5 montre ce processus pour le 
cas d’un trou léger qui ne souffre pas de collision. Le trou léger main 
tient son énergie totale par rapport au niveau de Fermi tandis qu'il 
entre la couche d’inversion. La courbure des bandes est telle que ce 


VOLUME 


NIVEAU DE 
FERMI 
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trou effectivement gagne de l'énergie cinétique par rapport au bord 
de la bande de Valéncel 

C'est cette émission-là que nous proposons de distinguer d’une émis- 
sion due à la recombinaison en surface. 


Distinction entre effet trou chaud et recombinaison. — Pour mettre 
en évidence l'effet dû aux trous chauds il suffit de remplacer la surface 
par un champ électrique 
aussi fort que celui pro- 
duit par le potentiel de 
surface. Un tel champ 
peut être produit par une 
jonction p-n. 


SURFACE 


REGION p 
FLOTTANTE 


ELECTRODE 
OHMIQUE 


n : re 

; Mapa \ Une petite région du 
REGION p REGION p type p a été formée par 

NÉGATIVE POSITIVE ; JE È 
PAR RAPPORT PAR RAPPORT alhage entre la jonction 

A LA RÉGION n: A LA REGION n° re : F 
COLLECTION RÉÉMISSION injectrice et la connexion 
Fig. 1-6. — Comportement d’une jonction p-n ohmique (fig. 1-6). Une 
flottant dans un champ électrique. jonction qui « flotte » 


dans une région traver- 
sée par un courant électrique, a les propriétés suivantes dont certaines 
ont été mises en évidence par Moore et Webster (15) : 


a) La région du type p (flottante », étant très fortement dopée, forme 
une région équipotentielle. 

b) Elle acquiert le même potentiel qu’un point À sous la jonction, 
lequel point est près de l’électrode ohmique. 

c) La jonction au-delà du point À vers l’électrode ohmique est. pola- 
risée en tension injectrice, tandis que le reste de la jonction est pola- 
risé en tension inverse ou collectrice. 

d) Donc les trous introduits par l’électrode injectrice sont collectés 
par la jonction flottante et réémis par celle-ci au-delà du point A vers 
l’'électrode ohmique. Ceci maintient la neutralité de charge dans la 
région flottante. 

e) La courbure des bandes dans la région collectrice produit un champ 
électrique intense qui peut donc échauffer les trous légers et ainsi 
permettre l'émission de grande longueur d’onde lorsque les trous légers 
passent de la branche V, à la branche V.. 

f) Une fois collectés par la région du type p, les trous deviennent des 
porteurs majoritaires, et comme il n'y a pas d'augmentation simul- 
tanée d'électrons dans cette région (neutralité de charge est obtenue 
par réémission d’autres trous au-delà du point A) il ne peut ÿ avoir 
de recombinaison et donc pas d'émission par recombinaison. 


Par conséquent si une émission à grande longueur d’onde est obtenue’ 
provenant de la région flottante du type p, c’est qu’elle est produite 
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par l'effet trous chauds et non pas par radiation de recombinaison en 
surface. 

Les mesures faites avec une région p flottante sont résumées sur la 
figure 1-7. Les distributions azimutales des deux crêtes d'émission (celle 
de 1,9 due aux recombinaisons bande à bande et celle de 4,6 u attribuée 
aux trous chauds) sont comparées à la topographie des électrodes. 


EI = 0,8 AMPS 
f=0,5mm 


Ne 
ELECTRODE JONCTION ELECTRODE 
OHMIQUE FLOTTANTE INJECTRICE 


Fig. 1-7. — Distribution des sources avec une jonction flottante. 


L'émission intense bande à bande sert à repérer le bord de l’électrode 
injectrice. La deuxième pointe de l’émission bande à bande correspond 
bien à la zone de réémission des trous par la région flottante. L'émission 

à grande longueur d'onde correspond assez bien à la région entre les 
électrodes où les trous légers peuvent être échauffés soit par le champ 
de la jonction flottante soit par le champ de la surface sablée. Il est 
évident que l'émission à 4,6 4 est plus fortement localisée par la région 
flottante que dans l’absence d’une telle région comme dans le cas de 
la figure 1-4. 
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Une expérience corollaire consiste à remplacer la région flottante p 
par une région du type n* très dopée. Ceci se fait par alliage avec du 
plomb arsénié. On obtient ainsi une région où la surface est remplacée 
par une couche d’accumulation qui a la propriété de repousser les trous. 
Ainsi cette région ne produit ni échauffement de trous ni recombinaison. 


ORDONÉE 
FORTEMENT 
AGRANDIE 


+ 
ELECTRODE RÉGION n ELECTRODE 
OHMIQUE INJECTRICE 
Fig. 1-8. — Distribution des sources avec une région nt flottante. 


La figure 1-8 montre que l'émission à grande longueur d'onde est 


réduite par la présence d’une région d’accumulation. La figure 1-9 


montre la répartition des émissions lorsque deux régions flottantes sont 
interposées entre l’électrode injectrice et l’électrode ohmique, une 
région étant du type p* et l’autre du type nt. L'émission à grande 
longueur d'onde semble bien dépendre de la possibilité d’échauffer les 
trous par un champ électrique intense. D’autre part, nous avons démon- 
tré que cette émission ne peut être due à la recombinaison en surface 
puisqu'elle ne peut avoir lieu dans les régions dopées flottantes. 


Mesure du spectre d'émission. — Les mesures plus récentes ont été 
prises avec un spectromètre Perkin Elmer à simple passage, muni d’un 
prisme en NaCI et utilisant un détecteur thermocouple. Cet appareil (1), 


() Nous sommes reconnaissant à M. le Professeur G. Warfield de l’Univer- 
sité de Prinéeton pour nous avoir prêté cet instrument. 
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OHMIQUE INJECTRICE 
Fig. 1-0. — Distribution des sources avec régions n* et p* flottantes. 


525 | 
LE ELECTRODE INJECTRICE OHMIQUE 
f] Fig. 1-11. — Distribution des sources. Le 
spectre de la figure 1-10 était mesuré au 
point M. 
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_ 1-10. — He fair 
d'émission. 

Fig. 1-12 Dispositif pour mesurer la varia- 
tion de l'émission avec le courant à tempé- 


rature constante. 
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permettant des mesures jusqu’à 15 y, a mis en évidence la vraie crête 
de cette émission infrarouge lointaine. Cette crête se trouve à environ # 
6,6. Un spectre typique, corrigé pour les absorptions atmosphériques, 
est reproduit sur la figure 1-10. 

Pour mesurer le spectre il fallait éviter l’absorption par les trous 
dont l'effet est de déformer le spectre en faveur des longueurs d’ondes 
courtes. Afin d'éviter ce danger, les mesures étaient faites après un # 
balayage optique de l’échantillon pour déterminer une orientation où 
la densité de trous en volume est assez faible, c’est-à-dire dans une 
direction éloignée de l’électrode injectrice (par exemple la position M 
sur la figure 1-11). La gravité de l'absorption par trous hbres est démon- 


trée dans l’appendice IE. 


Variation de l’intensité de l'émission avec le courant d'injection. — Vu 
que l’échantillon s’échauffe à des températures différentes selon l’inten- 
sité du courant, on a réalisé le dispositif de la figure 1-12 pour maintenir 
une température constante. On commence les mesures au courant le 
plus élevé que l’on ose utiliser. Ensuite, tandis que l’on réduit le courant, 
on maintient la température du spécimen constante en augmentant le 
chauffage du jet d’air. C’est ainsi que l’on a obtenu les données de la 
figure 1-13 qui montrent que l'émission à grande longueur d’onde est 
proportionnelle au courant jusqu’à 0,1 A. 
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Théorie des transitions radiatives entre les branches V,; et V,. — Soit 


N,(K) et N,(K) les densités des états ayant la quantité de mouvement K# 
dans les branches V, et V, respectivement (fig. 1-14) et {.(K) et f{(K) 


les probabilités d'occupation de ces deux branches (distribution de 
Boltzmann). 
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La densité p(À) des radiations de longueur d'onde À dans une bande 
d'émission de largeur dA est donnée par (1) : 
dx 


PA)dX = p[NafoNar — f1) Por — Naf No(t — f2)P10] 55 (1-1) 


Pise 


p : nombre total de trous injectés, 
K : vecteur de propagation, 
P;, : probabilité de transition spontanée par état final pour les tran- 
sitions V, à V, (émission), 
P,, : probabilité de transition spontanée par état final pour les tran- 
sitions V, à V, (absorption). 


Remarquons que N,(K)f.(K) est la densité des trous légers et 
N.(K)f(K) la densité des trous lourds ayant la même quantité de 
mouvement K#. N,(1 — j,)P,, est la probabilité des transitions radia- 
tives directes de la bande V, à la bande V,. Dans les conditions d’équi- 
libre thermique f, et /, sont très petits par rapport à 1. Donc les densités 
des états libres dans les deux bandes sont effectivement N, et N,. 

Dans l’approximation des bandes paraboliques : 


_ KE 
LEE 
K2#2 (1-2) 
2— 2m 
RE : ; re , CE CP 
Donc les densités des états qui sont données par N(E) = 47 5 Et/ 
deviennent : 
NT 4m K 
NE) = 
TE (4-3) 
2 
Na(K) = 7 


et les distributions de Boltzmann deviennent : 
Jets) — e—E1/AT = e—K?#?/2mkT 
f2(K) — eg—E2/AT — e—K°#°/2mhT, 


, Dans l'équilibre thermique il y a autant d'émissions que d’absorp- 
tions, donc : 

NofoNPa1 = Ni NoP1o 
d’où : 


Po = Pi0 . D pire PRE (1-4) 


(4) Une relation entre À et K sera établie plus loin. 
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L'énergie émise par les transitions à K constant est : 


DA SES 
KR ms — ma 


hv=E, —E = (1-5) 
Alors (1-1) prend la forme : 
PK) = 16p “je K?Paalfoel lt — ji]. (1-6) 


L’échauffement des trous par le potentiel de surface peut être décrit 
par une nouvelle température T’ dans les distributions de Boltzmann /, 
et /, de (1-6). Donc : 


ed | 
e(K) _ are, [<tr 1 RS e—E1/kT'|. (1-7) 
En substituant (1-2) et (1-5) dans (1-7), on obtient : 
(3 
K°ñ2 mai) ms _K2ÿ2 
p(K)=AK?P,/}e"te rm Ve rkE ri (1-8) 


Cette équation s’annule bien dans 
l'équilibre thermique (lorsque T’ = T). 
La probabilité de transition P,, est 
liée à l'élément de matrice #,, pour les 


transitions optiques induites par : 
LA « 
100 CALCULE PAR KANE 


NOTRE te 2 
APPROXIMATION Pie = #2. (1-9) 


0 5 10 15 20 25x10 4 Kane (16) a calculé cet élément de 
kKÈ (UNITÉS ATOMIQUES) matrice. La variation de w, avec K2 
ee PL est décrite par la fis 1:15 AU 
Fig. 1-15. — Élément de F : P : ce : Fe de 
matrice pour transitions CR peus SE que PES 
optiques'directes. K? < 8 X 107* umtés atomiques : 


On peut prendre K2 comme variable dans l’équation (1-8). Mainte- 
nant : 


(K?) = AK — yKDG(T, K?) (1-11) 
* T 
où G (: K?) est le terme entre accolades dans (1-8). (1-5) donne : 
2 __ __2M1Ma __  2mimghc 

RS F{my — ma?) hy = BA (ms — Me) 

donc : 
d(K?)d\ _  2mymghe dx 
d\ fm —m) XL ° 


Finalement, la puissance émise dans une bande dà est : 


he 
PA) $ = BpX-(v — a )G(S à x) (1-12) 


er 
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Aminc)3 
B = 172 


27h (mm)? 3 
he (1 Ma a ho im. Tr ? (1-13) 


G(r £ x) = eAkT Mu—Ms T’ ee ART Mi—me T° \ 


Nous sommes intéressés dans la puissance émise parce que c’est la 
quantité qui est mesurée par la thermopile du spectromètre. Cela per- 
mettra de comparer le spectre théorique avec le spectre mesuré. 
Les branches V, et V, qui sont dégénérées à K — 0 deviennent éven- 
tuellement parallèles. Le spectre d'émission par transition directe 
s'étend donc des grandes longueurs d’ondes près de K = 0 jusqu’à 
une limite déterminée par la séparation constante entre les deux bran- 
ches. Kane (16) a calculé que la séparation entre les branches V, et V, 
- est 0,19 eV lorsqu'elles sont parallèles et dans la direction [111]. Cette 

direction correspond au cas expérimental puisque le plan Weierstrass 
» est taillé dans un plan (111). Cette séparation maximum fixe à 6,53 u 
. la longueur d'onde la plus courte à partir de laquelle l'équation (1-12) 
“ s'applique. Donc l'expression (10) peut s’écrire : 


Wa = #9 (I — 0,9 X 6,53 À 1) (1-14) 
où À est exprimé en microns. 


La valeur du terme (x : à) 
a été évaluée pour plusieurs va- 
leurs de T’. Lorsque T’ n’est que 
. légèrement supérieur à T, ce terme 
varie peu avec À. Dans ce cas on 
- obtient le spectre de la figure 1-16. 
- Ce spectre a la même forme que 
celui obtenu expérimentalement 
- (fig. 1-10). Le point le plus signifi- 
* catif est que la crête du spectre 
L se trouve à 6,6 + 0,1 y. 
= Du côté des hautes énergies, le 
- spectre décroît exponentiellement. 
+ On peut s'attendre à une émission Fig. 1-16. — Spectre théorique 
* vers les longueurs d’ondes courtes pour les transitions V3 — V;. 
1 < 6,53 u) si l’on considère la 
* possibilité de transitions indirectes, 
* c’est-à-dire aidées par les phonons. Le spectre optique sera donc étendu 
peu côté des hautes énergies par la distribution des phonons dont la 
“ température est celle du réseau. Ceci est équivalent à l'émission F(v) 
> d’un corps noir à la température du réseau : 


+ F6) & À (1-15) 


LOG [P(AIREAN 


6,53p 
LOG À 
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Lorsque cette émission est portée sur papier semi-logarithmique en 
fonction de 1/hv on obtient une ligne droite dont la pente donne la 
température T : 


T = 1,16 X 10 (1-16) 


Dans plusieurs cas mesurés la ET en ainsi obtenue était 
égale, à 10° près, à la température du réseau déduite d’une mesure par 
thermocouple (compte tenu de la fluctuation de la température avec 
les impulsions du courant). Avant de faire cette comparaison, une série 
de spectres a été prise avec une source corps noir dont la température 
était connue et pouvait être variée. Ceci a permis un étalonnage pour 
cette méthode de mesure. 


APPENDICE I 
IDENTIFICATION DES RADIATIONS THERMIQUES 


Une émission infrarouge à grande longueur d’onde formant un spectre 
étendu suggère immédiatement une radiation thermique. Il fallait donc 
s'assurer que le phénomène mesuré n’était pas simplement dû à l’échauf- 
fement du réseau. Ceci a été vérifié en produisant des émissions purement 
thermiques dans le germanium et en comparant leurs propriétés avec 
celles du phénomène qui nous intéresse. 

Une sphère Weïerstrass en germanium du type n a été pourvue de 
deux électrodes ohmiques entre lesquelles on peut passer des impulsions 
de courant. On peut ainsi produire un échauffement pulsé sans injecter 
beaucoup de trous. Ceci est évident par le fait qu’on n'obtient plus 
l'émission de recombinaison à 1,8 pu. 

Le balayage optique de la source (fig. 1-17) montre que l'émission 


est plus prononcée au voisinage des deux électrodes et atténuée entre 
es électrodes (où la densité du courant est moindre). Dans le cas des 


transitions V, — V;, l'émission n’est pas atténuée entre les électrodes, 
par exemple se la figure 1-11. 


Le spectre de l’émission thermique (fig. 1-18) montre une crête beau- ! 


coup plus arrondie que l'émission V, — V, (fig. 1-10). 

D'autre part, pour obtenir le spectre thermique il faut déphaser le 
détecteur synchrone avec un retard de x/2 par rapport à l'impulsion 
du courant car la constante de temps thermique est beaucoup PE 
longue que la durée de vie des trous. 

La différence des constantes de temps pour le décroissement des 


deux types d’émission a aussi été démontrée par des mesures d’impulsiôn 
utilisant une cellule détectrice en germanium dopé à l’or. Cette cellule 


refroidie à l’azote liquide est sensible jusqu’à 10 pu et elle a une constante 
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Fig. 1-19. — Identification de l'émission 
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de temps inférieure à 1075 sec. La figure 1-19 montre le dispositif et 
les résultats obtenus. La durée des impulsions est environ 4 millisecondes. 
Les courbes oscillographiques montrent nettement une queue pour les 
radiations thermiques qui n'existe pas dans le cas des émissions dues 
aux trous (transitions V, — V, et recombinaison). Les émissions dues 
aux trous ont été examinées avec un spécimen à Jonction, tandis que 
l'émission thermique a été obtenue avec le spécimen aux électrodes 


ohmiques. 
D'autre part, si l’on interpose une lame en quartz qui absorbe les 
radiations au-delà de 2,5 u — celles dues aux transitions V, — V, — 


on ne voit que l'émission de recombinaison. La différence entre les 
intensités obtenues sans et avec filtre représente l'émission V, — V.. 
La pente sur l’oscillogramme pris sans filtre est due à l’échauffement 
du germanium ear l’émission V, — V, augmente avec la température. 
Mais l’absence d’une queue, lorsque l'injection est terminée, prouve que 
l'émission thermique est négligeable. 


APPENDICE Il 


ABSORPTION PAR LES TROUS LIBRES 


Lorsqu'on injecte des trous dans le germanium refroidi on découvre 
un signal déphasé de 1809 par rapport à l'injection. Ce signal forme un 
spectre étendu ayant un maximum à environ 10 x et parfois une bande 
à 3,7 L. 

Nous avons étudié cet effet et avons établi que c’est un phénomène 
d'absorption par porteurs libres. Une sphère refroidie voit une ambiance 
à environ 3000 K. L'ambiance rayonne un spectre étendu avec un 


ROUE DENTÉE 


GLOBARe= RE Fig. 1-20. — Dispositif pour étu- 
3 DESIRE a dier l'effet des trous injectés sur 
Les la réflexion de l'émission am- 
— — CS . 
l 7<— biante. 
cer, 
É » == SPECTROMETRE 


maximum à environ 10 u. La sphère Weierstrass converge ce rayonne- 
ment sur la région où les trous sont injectés. Là, la surface et les élec- 
trodes réfléchissent une partie des radiations qui sort en un faisceau 
de 30°. Pendant l'injection une énorme densité de trous aux environs 
de l’électrode injectrice absorbe le rayonnement. La bande à 3,7 & 
correspond aux transitions V, — V3, tandis que la bande à 10  corres- 
pond aux transitions V, — V,. La bande à 3,7 4 n'apparaît que lorsque 
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le rayonnement incident provient d’une source dont la température est 
assez élevée pour émettre cette longueur d’onde à un niveau mesurable. 

Le dispositif de la figure 1-20 a été utilisé pour étudier cet effet. Le 
changement relatif de l’énergie réfléchie est représenté sur la figure 1-21 
lorsque l'échantillon est à 90° K et à 3000 K. Ici nous avons porté dans 


les ordonnées le rapport 4 © où 9, est l'énergie réfléchie sans injec- 


. È ‘ 5 ë FI ste s . 

üon et p, l'énergie réfléchie pendant l'injection des trous. Si p, est 
(mn 
À 
1,0 


2 4 6 8 10 12 l4u 


Fig. 1-21. — Variation relative de l’énergie réfléchie 
due aux trous injectés. 


l'énergie incidente et R un coefficient de réflexion effectif qui tient 
compte de la géométrie, on a à peu près : 


er = RP 
pe — Rpge 


où a est le coefficient d'absorption dû aux trous. Donc : 


P1= P2 
P1 


RE CRCATE 


Le spectre ainsi obtenu correspond assez bien aux mesures de Kaiser, 
Collins et Fan (17). Le creux dans la région de 11 à 12 x n’a pu être 
expliqué. n. 

On voit donc que les mesures d'émission avec une source refroidie 
peuvent donner des spectres très bizarres au-delà de 2 4, formant une 
série de bandes positives ou négatives selon que l'émission où l’absorp- 
tion domine. 
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CHAPITRE II 


Propriétés optiques du germanium très impur. 
Introduction. — Jusqu'à présent tous les calculs sur l’influence des 
impuretés sur les propriétés des semi-conducteurs moyennement dopés 
(moins de 101$ impuretés par centimètre cube) ont présupposé que la 
structure des bandes est rigide ; que les niveaux d’énergie occupés par 
les impuretés sont discrets et que lorsque la densité des impuretés aug- 
mente, les fonctions d’onde des électrons dans ce niveau se recouvrent, 
formant ainsi une bande d’impureté où la conduction peut avoir lieu, 
cette bande étant séparée de la bande de conduction (ou de valence). 
Dans le cas dégénéré, le niveau de Fermi est à l’intérieur de la bande 
dont le bord ne peut plus être distingué des niveaux d’impuretés. Toutes 
les mesures électriques semblaient pouvoir être assez bien expliquées 
en terme de décroissance de la mobilité à cause des interactions des 
électrons avec les impuretés et avec les phonons. 

Les mesures optiques de Cardona (18) sur la réflectivité du germanium 
très dopé et ses calculs de la susceptibilité électrique des porteurs libres 
ont donné une masse effective assez semblable (à - 30 p. 100 près) 
à la valeur pour la masse effective obtenue par d° se méthodes dans 
le germanium pur. Ce résultat suggère que la forme de la bande de 
conduction dans l’espace E-K n’est pas fortement changée par la pré- 
sence de nombreux électrons. La légère augmentation de la masse effec- 
tive avec la concentration des électrons et avec la température peut 
être interprétée comme étant due à la non-parabolicité de la bande 
lorsqu'on s'éloigne du centre de la vallée à K = 111. En tout cas, 
souvenons-nous que quoique la masse effective soit du même ordre de 
grandeur que dans le Ge pur, elle augmente avec la concentration des 
impuretés. 

Dans la figure 2-1 nous avons construit un graphique basé sur les 
valeurs de m*/m tabulées par Cardona. 


N /cm° 


Fig. 2-1. — Variation de la masse effective des électrons avec leur densité 
(d’après Cardona (18)). 
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D’autre part, les mesures d'absorption par l’antimoniure d’indium 
très impur ont poussé Burstein (19) à conclure que la masse effective 
des électrons augmente avec le degré de dégénérescence, Aigrain et 
Des Cloizeaux (20) ont suggéré que la bande interdite peut décroître, 
laissant la masse effective inchangée, 


Pour le germanium, l'hypothèse d’une bande interdite réduite avait 


- déjà été introduite par Pantchechnikoff (21) lors de ses études de la 
“rectification aux électrodes soudées avec un alliage d’étain et 


? plomb. 


Enfin, citons le caleul théorique de Parmenter (22) qui traite le cas 


- d’un alliage dont les atomes, choisis au hasard forment un réseau 
* cristallin. Son analyse prédit la formation d’une « queue » de la densité 
» des états. Cette queue effectivement réduit la bande interdite. Mais la 
« masse effective des électrons dans la queue est beaucoup plus petite 


que celle des électrons dans la bande d’un réseau bien ordonné. 
Citons aussi les travaux de Baltensperger (23), d’Aigrain (24) et de 


»* Stern et Talley (25) traitant l'élargissement de la bande d’impu- 


fôtes. 
Dans ce chapitre nous allons discuter des mesures qui démontrent 


un rétrécissement de la zone interdite dans le germanium impur. Cette 


conclusion résultera d’une comparaison avec les prédictions basées sur 


* les théories courantes. Donc il faut d’abord établir la position du niveau 


* 
u 


3 


nr à sr Cie maple Da: die mi A -a ia sntau Ste 1-2" déve icutché ST 


% 


de Fermi en fonction de la concentration des impuretés. 


A) Peuplement d’une bande dégénérée. — La position E du 
niveau de Fermi par rapport au bord de la bande est définie par l’expres- 
sion : 


— pe D sm )3/2E3/2 (2-1) 


n : nombre de porteurs, 
g : nombre de vallées, 
m* : masse effective de densité E états (supposant une vallée para- 
bolique), 
h : constante de Planck. 


La somme se fait pour toutes les vallées de la bande. 
Pour la bande de conduction l'expression (2-1) devient : 


n= 4,55 X 1o?1 | 4["nt it ei 
+ 6[2 (€ — 0,18) [°° Ce 
LL) 


= 


PR 
à 


a 
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où : 
M1 1 
no 


70 6036 (réf. 27) 


m 


nm 4 
et Ë est exprimé en électron-volts. 

La vallée à K — 000 ne peut donc guère contribuer à la densité des 
états, mais les vallées à K — 100 peuvent être très importantes. La 
dépendance de £ sur n, calculée selon l'expression (2-2), est portée sur 
la figure 2-2. 

Pour la bande de valence, l'expression (2-1) devient : 


n= 4,55 X 10% | (Eee ()® ee 4e (=) (E — o,10)3/2 | 


m m m 


L(2ÿ9e cmpet | 


m 


se —0,3 (branche V,) (29) 


m 
Mo 


— 0,04 (branche V.) 


MES u 


nie 0,08 (branche V.). 


m 


La contribution de la branche V, est négligeable. Le deuxième terme 
entre les accolades de (2-3) tient compte du fait que la branche V, 
devient parallèle à la branche V, avec une séparation de 0,19 eV. 
L'expression (2-3) est aussi portée sur la figure 2-2. : 

Ce calcul, basé sur le modèle du germanium pur, nous servira de guide 
pour estimer la position du niveau de Fermi par rapport au bord de 
la bande. Pour le germanium du type n, même si la bande interdite 
décroît, les valeurs de Ë en fonction de n de la figure 2-2 sont une approxi- 
mation utilisable au moins pour des valeurs de Ë < 0,1 eV, car les masses 


(1) Ceci est une valeur moyenne calculée selon la formule : 


m* 2\1/3 
= = (mym?) 


où les masses effectives longitudinale et transverse sont respectivement : 
My = 1,58 et /m,— 0,082 
d’après les mesures de résonance cyclotron (26). 


(*} Glicksman (28) suggère que les vallées à K — 100 ont la même forme 
dans le germanium que dans le silicium où : 


M; — 0,97 et M, = 0,19 


d’après les mesures de résonance cyclotron (26). 
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Fig. 2-2. — Position du niveau de Fermi dans les bandes de valence 


et de conduction en fonction de la densité des porteurs. 


effectives trouvées par Cardona pour les électrons dans le germanium 
dégénéré du type n sont à peu près les mêmes “ les valeurs utilisées 
ici pour ë < O,I eV. 


B) Spectres d’absorption. — En général, le spectre d’absorption 
permet une mesure directe de la bande interdite. D'ailleurs, c’est ainsi 
que la séparation des bandes a été établie pour le germanium à K = 111 
et à K — 000. Cependant, dans le cas du germanium dégénéré le spectre 
doit être interprété soigneusement : 


a) Dans une bande de conduction dégénérée, tous les états au-dessous 
du niveau de Fermi sont presque complètement occupés (lorsque 
T Z 00 K). Donc très peu de transitions vers ces états peuvent avoir 
lieu. Par conséquent, la limite du spectre d'absorption correspond (à 
kT près) à la somme de la bande interdite et de la hauteur du niveau 
de Fermi au-dessus du bord de la bande. 


b) L’absorption par les porteurs libres dans le germanium dégénéré 
est énorme. Puisque cet effet est une fonction inverse de l'énergie des 
photons, il cause un déplacement apparent de la limite d'absorption 
vers une énergie plus basse. 
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Germanium dopé à l’arsenic. — Des lamelles de germanium du 
type n ayant des concentrations d’arsenic connues ont été polies et 
montées sur des diaphragmes qui définissent la dimension du faisceau 
optique. La transmission de ces lamelles a été mesurée avec un spectro- 
photomètre « Cary ». Cet instrument compare l'intensité de deux fais- 
ceaux, l’un (op) à travers l’échantillon, l’autre (pç5) à travers un 
diaphragme identique ne comportant pas d’échantillon. L’appareil enre- 
gistre le logarithme du rapport pj/e, c’est-à-dire, le rapport de la 
lumière incidente à la lumière transmise. Puisque : 


p = po(t — R}?e (2-4) 


(R est la réflectivité du germanium et « l’absorbance et on peut négliger 
les réflexions multiples), cet enregistrement représente la variation de 
l’absorbance avec la longueur d'onde. La figure 2-3 montre cette varia- 
tion pour plusieurs concentrations FAT La courbe inférieure à été 
prise avec un échantillon « pur ». Le déplacement vertical des autres 
courbes est dû surtout à l'absorption par les électrons libres. Un autre 
facteur contribuant légèrement au déplacement vertical est que les 
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Fig. 2-3. — Densité optique du germanium dopé à l’arsenic. 
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échantillons impurs sont 2 p. 100 plus épais que l'échantillon pur. 
L'augmentation rapide de l’absorbance correspond aux transitions 
directes. Il est donc évident que, lorsque la concentration de l’arsenic 
augmente, l'énergie du minimum à K — 000 décroît. 

Etant donné que le spectrophotomètre Cary ne permettait pas des 
mesures au-delà de 2 4, on ne peut utiliser ces spectres pour déterminer 
» la position de la vallée à K — 111. D'ailleurs il est difficile de séparer: 
* l'absorption indirecte de l'absorption par électrons libres dans ce genre 
: de mesure. À cause de cette difficulté, une autre méthode a été utilisée 

en conjonction avec un spectromètre « Perkin Elmer » à double passage. 
- Le principe de cette méthode est le suivant : 

à Utihsant la notation de (2-4), la radiation transmise est : 


(1 — R}? —(% pe 
Ts 10: pre—2ar* CRE (2-5) 


où : 


“  «,: coeflicient d'absorption bande à bande, 
x : coefficient d'absorption par électrons libres, 
4 æ : épaisseur de la plaquette en germanium. | 


Dans le germamium pur & = 0. 
Le rapport des radiations transmises par des échantillons pur et 
- impur ayant la même surface et la même épaisseur est : 


& 2 —2a;x 
e 


re) : L TR 2 NE , 
{ P C P Mi bp + Ai)? \ 
; = 5 Fi loi bp + 4i) (2-6) 


- où les indices 1 et p signifient respectivement « impur » et « pur ». 
On peut prendre R; = R,— R dans la région étudiée. Donc (2-6) 
_ peut s’écrire : 

LA 

D a — ai — ap + = — [on nf — RE) — (1 — Rêe2e)|. (27) 
5 L 

Pour les longueurs d’ondes plus grandes que le seuil d'absorption, 
 «V est nul et pour les longueurs d'ondes plus courtes, 4, est petit par 


rapport à æ; (vu le décalage du seuil d’absorption vers les grandes 
* longueurs d’ondes dans les matériaux impurs). Donc : 


& © bi + Ali. (2-8) 


L’absorption par porteurs libres domine aux grandes longueurs 
= d'onde. Dans les métaux, elle augmente avec le carré de la longueur 
“ d'onde. Dans le germanium du type n, une augmentation en À? a été 
_ ces par Fan et Becker (30). Mais pour le germanium très impur 

(quoique non dégénéré), Fan, Spitzer et Collins (31) ont prédit une 
augmentation en A35 et l’ont même à peu près obtenue expérimen- 


\" 
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talement. À courtes longueurs d’onde, c’est le scattering par le réseau 
(phonons) qui domine, tandis que vers les grandes longueurs d'onde 
c’est le scattering par les impuretés qui doit dominer. Le premier méca- 
nisme est en A5, le second en X ou À%:5 (selon les approximations uti- 
lisées dans la théorie). Donc, dans une région intermédiaire, une varia- 
tion en À? est fort possible. 

Nous avons mesuré la transmission d’un échantillon pur et de plu- 
sieurs lamelles dopées à l’arsenic. Dans la figure 2-4, nous avons porté 
la variation de log « avec log À. Cette représentation permet d'obtenir 
la puissance nr dans l'absorption par électrons libres : 


Uy — ax. (2-0) 


À crandes longueurs d'onde &3; = 0 ; donc : 


log « — log a + n log À. (2-10) 
La figure 2-4 montre que dans le germanium dégénéré du type n, 
Pabsorption par électrons libres semble obéir à la même loi en x? que 


les électrons dans les métaux. 

La déviation de la courbe d'absorption de la loi en }? peut être due 
soit à l’absorption par porteurs 
libres contrôlée par phonon 
scattering soit à une absorption 


1000 ar RASE ETS Ki 
34x10!$ As/Cms3 


nue 2.25 x 10 %As/Cm° d'électrons de la bande d’im- 

puretés à la bande de condue- 

300 tion. En l’absence d’un modèle 

7 précis pour la bande d’impure- 
É 200 tés, 1l est difficile d'évaluer ces: 

; deux possibilités. D'autre part, 


la précision de la mesure ne 
permet pas de distinguer si 
l’absorption par porteurs libres 
dans l’échantillon dopé à 
2,25.101° As/cm$ obéit aux lois : 
[15 2 3 ds 67690, "q=AMSEBXSouA=C7e 
X() B—2,06) ou bien «= AA15+BX 

Fig. 2-4. — Effet des grandes concen- (avec À — 62; B — 4,4). 
trations d’arsenic sur l’absorption du Une extrapolation de l’ab- 
germantum. sorption à grandes longueurs 
d'onde vers la région spectrale 
au-dessous de 2 permet d'appliquer la méthode de MacFarlane et 
Roberts (32). En effet, la différence &* entre l’extrapolation et la 
courbe actuelle représente l’absorption par les transitions de bande à 
bande. D’après cette méthode, on peut établir la séparation des bandes 


5 x 10/8 As/Cm? 


correspondant à la transition « 
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ainsi que l'énergie des phonons qui entrent en jeu. Le nombre d'états. 
initiaux dans une région dE = hdv de la bande de valence est : 


N,(E)dE = a EL2dE = aÿ(hv — | E;: —E, | + EL)t2dE. 
La densité des états finaux dans la bande de conduction est 
Ne(E)dE = aE12dE = a;(hv — | E—E, |)1/2 


Donc, si l'élément de matrice pour les transitions bande à bande ne 
dépend pas de l'énergie, le coefficient d'absorption doit être propor- 
tionnel à : 

Fhv 
aa]. (Av — | E— Es /|)t/2(hv— | EE —E, | + E,)1/2hdv 


€ v 


soit : 


*—= A(hv— E,;+E,;) 


Donc, en portant &*1/2 contre Av, on doit obtenir des points alignés. 
sur des droites qui rencontrent l’abscisse aux valeurs : E, —E, et 
E, + E, correspondant respectivement aux transitions avec absorption 
et émission de phonons. Cette méthode montre que, dans les matériaux 
dopés, E, est de 0,02 à 0,03 eV plus petit que dans le germanium pur. 
On ne peut attribuer une valeur à E,, car cette évaluation doit se faire 
dans une région où &* est la différence très faible entre deux grandes 
quantités, région où la précision des mesures est insuflisante. 

On peut done conclure que, puisque le niveau de Fermi est au-dessus. 
du bord de la bande de conduction, ce bord est au moins 0,02 à 0,03 eV 
plus bas par rapport à la bande de valence dans le germanium très dopé. 
que dans le matériau pur. Cette conclusion est bien en accord avec les 


prédictions théoriques citées plus haut. 


2. Temps de relaxation des électrons. — Le coeflicient d’absorption 
par les électrons libres a été calculé à partir des courbes de la figure 2-4 
extrapolées jusqu’à 6 4. Le but de cette extrapolation était de permettre 


une comparaison avec les mesures de Fan et Becker (30). 


7% 


1 
| 


Nos valeurs et celles de Fan et Becker sont portées sur la figure 2-5 
en fonction de la densité N des électrons. Lorsque N > 10%, le coeffi- 
cient d'absorption « semble être proportionnel à N1%. La formule 
classique pour l’absorption par électrons libres est : 


Ne (2-11) 


A — prSr2ncsx? 


n : indice de réfraction, 
m* : masse effective de l’électron, 
x : temps de relaxation pour les électrons. 


ME 
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A) 


ABSORPTION PAR ÉLECTRONS LIBRES À 61 (cm 


Fig. 2-5. — Variation de l'absorption par électrons libres 
à 6 u en fonction de leur densité. 


Un calcul de l'expression (2-11) pour N — 3.10! donne 
THON See. 


Ce qui est à peu près le temps de relaxation obtenu à partir de la mobilité. 
Les mesures de Cardona (18) (fig. 2-1) montrent que m* est propor- 
tionnel à N°02, Écrivons : 


ou = aN1:3 
m* — bN0:2 
ARS gx? 
$ AS 8r?nc$? 
(2-11) devient : 
aN13 — Re 
bN »“t{N) 


Done +(N) est proportionnel à N—1/2, 


3. Germanium dopé à l’étain, — Des mesures d'absorption ont aussi 
été faites sur du germanium fortement dopé à l’étain. La curiosité 


envers ce matériau sera justifiée plus tard, lorsque nous discuterons 
l'émission. 


ERIROERRES PR Marta. 
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Une méthode de dopage développée par Nelson (33) consiste à couvrir 
une lame de germanium pur avec un alliage de plomb, étain et arséniure 


de germanium. Après avoir légèrement refroidi l’allage pour recris- 
talliser une couche mince de germanium enrichi d’étain et d’arsenie, 
le hquide est égoutté. Ce procédé fournit une couche mince uniforme 


L" 


de la résistivité par la 
_- méthode des quatre poin- 
* tes étalonnée par d’autres 
moyens sur du germa- 
nium dopé à l’arsenic). 

Dans nos mesures, la 
“ transmission à travers la 
* région recristallisée a été 

comparée avec la trans- 
“ mission à travers une 
» région vierge de la même 
* lame de germanium. Le 
* résultat est très surpre- 
- nant car au-delà de 6 y, 
= les deux transmissions 
sont identiques, sans la 
; moindre trace d’absorp- 
tion par électrons bibres, 
jusqu’à 15 u. Donc, dans 
__ ce cas, la densité des 
» porteurs est inférieure à 
RME OS. 

D’autre part, au-des- 
sous de 6 u, les spectres 
transmis par le spécimen 
pur et le spécimen dopé 
sont très différents. La 
figure 2-6 (courbe À) 
montre la variation de 


log (og œ) avec log À. 
u 


d 
F 
: à: 
| 
æ 


dont la conductivité est très élevée (n = 5,5.1019 d'après une mesure 
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Fig. 2-6. == Absorption 
du gérmanium dopé à l’étain. 


d'absorption à environ 6 g (0,20 eV). Cette hmite d'absorption pour- 

rait être interprétée comme étant due soit à un niveau d'impuretés 

profond, soit à un rétrécissement de la bande interdite par la formation 

de la queue des densités d’états prédite par Parmenter pour un alliage 

+ désordonné. Selon une autre interprétation, on aurait là un nouveau 
semi-conducteur, notamment un alliage germanium-étain. 

Un tel alliage entre éléments formant des cristaux homopolaires est 


. 
| On y voit une limite 
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fort possible. L’alliage silicium-germanium est un bon exemple (34). 
L'étain gris est un semi-conducteur ayant une bande interdite de 
0,08 eV (35). La solubilité de l’étain dans le germanium est de l’ordre 
de plusieurs pour-cent à 4000 C selon le travail de Trumbore (36). Etant 
donné que la densité des électrons semble être au moins un ordre de 
magnitude plus basse que ne l'indique la mesure par la méthode des 
quatre pointes, la conductivité très élevée de cet alliage peut être attri- 
buée à une mobilité très élevée des porteurs. 

Afin de vérifier l'hypothèse d’une bande interdite si réduite par la 
présence de l’étain, un autre échantillon a été utilisé. Cet échantillon 
provenait d’un monocristal tiré d’une solution de germanium-étain 
(dans ce cas il n’y avait n1 plomb ni arsenic). La composition du cristal 
était évaluée à environ O,1 p. 100 atomique d’étain. La courbe log 
(log p,/e;) en fonction de log X (fig. 2-6, courbe B) montre une limite 
d'absorption au-delà de 5 u (<< 0,25 eV) en accord avec la mesure précé- 
dente. La différence entre les courbes A et B peut être due à la diffé- 
rence de la concentration d’étain. Une mesure de l’échantillon B sur 
le spectrophotomètre Cary (fig. 2-7) montre un déplacement du mini- 
mum à K — 000. 

La présence de l’étain ne semble pas avoir changé le réseau. En effet, 


15 1,6 17 18 19 
À MICRONS 
Fig. 2-7. — Densité optique du germanium dopé à l’étain. 
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les mesures de diffraction des rayons X indiquent que les spécimens A 
éb B ont la même constante de réseau que le germanium pur à 0,03 p. 100 
près. 


C) Spectre d'émission. — I. Injection par une jonction p-n — 
a) Méraone EXPÉRIMENTALE, — Le spectre d'émission a été étudié à 
Paide d'une sphère de Weierstrass au centre de laquelle une diode tun- 
“el avait été construite (fig. 2-8). La région n+ était obtenue par l’alliage 
d'un petit disque en plomb contenant 3,4 p. 100 d’arsenic. Après refroi- 
dissement le plomb est dissous laissant une couche de germanium très 
riche en arsenic (1). L’épaisseur de cette couche est de l’ordre de quel- 
ques microns. Ensuite une région du type p+ est formée au centre de 
la région nŸ* par une deuxième opération d’alliage. Une électrode annu- 
laire ohmique est soudée autour de la jonction. Cette jonction n+tp+ 


COUCHE n° 


TYPE n+0,5N cm 


EMITTER 
FOLLOWER 


GÉNÉRATEUR 
D'IMPULSIONS 


ENREGIS- 


DÉCLANCHEMENT 


Fig. 2-8. — Dispositif expérimental. 


montre l’effet Esaki (37) (fig. 2-0), ce qui est une bonne preuve de dégéné- 
rescence, l'effet Esaki n'étant pas obtenu avec du germanium ayant 
moins de 10! atomes d’arsenie par centimètre cube. 

La sphère de Weierstrass est soudée au fond d’un Dewar en métal 


(4) C'était avec l'intention de faire des mesures de transmission à travers 
une couche recristallisée n* que la lamelle dopée à l'étain (voir page 356) avait 
été obtenue. Sans l’étain, une couche uniforme assez large ne pouvait être 
réalisée à partir du plomb arsénié. On ne peut donc pas utiliser les données 
numériques obtenues par la méthode d'absorption avec la couche dopée à 
l’étain pour établir une comparaison avec cette émission obtenue dans une 


couche sans étain. 
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formant ainsi simultanément une source, une fenêtre et une lentille 
pour les radiations que nous voulons étudier. La diode étant couverte 
d’azote liquide son refroidissement est très efficace. Un grand avantage 
de cette construction c’est que l'émission, ayant une gamme d’énergie 


inférieure à la bande interdite de la sphère, peut traverser toute la 
sphère, sans être absorbée. D’autre part, l'absorption dans la région 
dégénérée est très faible à cause de la minceur de cette région. | 

Les trous sont injectés dans la région n* par des impulsions de cou- 
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Fig. 2-0. — Caractéristique V — I de la diode à 78° K. 
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Fig. 2-10. — Spectre d'émission 
de la diode tunnel. 
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rant dans un dispositif semblable 
à celui décrit dans le premier cha- 
pitre. Ce dispositif est illustré sur 
la figure 2-8. Un spectromètre Per- 
kin-Elmer à double passage avec 
un prisme en quartz et une cellule. 
au sulfure de plomb a été utilisé. 
Les deux fentes du spectromètre 
étaient à moitié couvertes, une 
technique qui élimine le faisceau … 
parasiteux du premier passage. 4 


Le, 


b) Résurrar. — Le spectre 
émissif est représenté sur la fi- 
gure 2-10 en une famille de courbes 
où le courant d’injection est le pa- 
ramètre., L’émission forme deux 


‘bandes. Pour des courants infé- 


rieurs à 120 mA, seule la bande 


de cette bande se déplace de 0,59 


à 0,65 eV tandis que le courant augmente. La deuxième bande reste 

centrée sur 0,71 eV et maintient une largeur de bande de 0,04 eV. 
La crête de la première bande augmente avec la puissance 1,83 du 

courant Jusqu'à ce que la deuxième bande apparaisse, ensuite elle aug- 
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mente avec la puissance 0,03. La 
deuxième bande augmente très ra- 
pidement avec le courant (fig. 2-11). 
Enfin, la queue du spectre à basse 
énergie semble ne pas dépendre 
du courant. 

On doit remarquer que ce spec- 
tre diffère de celui déjà connu de 
la recombinaison par l'intermé- 
diaire de centres recombinants (6) : 
19 la crête de la bande à basse 


énergie se déplace au lieu de rester 


fixe comme dans le cas d’un niveau 
“ recombinant profond; 20 cette crête 


obéit à une loi presque bi-molécu- 


- laire au lieu d’une loi mono-molé- 


culaire. 


c) Discussiox. — Nous avons 
supposé que la bande de conduc- 
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Fig. 2-12. — Diagramme des densités d'états 


£ un 
0070.00 


Gi 
[e] 


10 
8 
6 
4 
3 
40 50 60 80 100 200 ma 
AR 
Fig. 2-11. — Variation des 


deux crêtes d'émission avec 
le courant. 


BANDE DE CONDUCTION 
INTRINSÈQUE 


tion est étendue par une 
bande d'impureté vers 


BANDE DE CONDUCTION des énergies plus basses 
DÉGENÈREE j 


que dans le germanium 
pur. Ceci forme une 
queue de densité d'états. 
D'autre part, nous 
admettons  l’existence 
de niveaux profonds 
qui sont des centres 
recombinants formant 
une queue de densité 
d'états qui rejoint la 
bande de valence. Les 
trous peuplent préféren- 
tiellement les niveaux 
profonds jusqu'à un 
quasi-niveau de Fermi b 
(fig. 2-12), A basse tem- 
pérature (780 K) les 
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recombinaisons sur les niveaux profonds sont radiatives. Le spectre 
d'émission décrit toutes les transitions possibles entre les électrons 
dans la nouvelle bande de conduction et les trous dans la nouvelle 
bande de valence. Donc, à faible courant, c’est-à-dire peu de trous 
(tous au bord de la bande) le spectre représente le peuplement de 
la bande de conduction dégénérée. Bien entendu, ce spectre est élargi 
par la distribution thermique des porteurs. Lorsque le courant augmente, 
la concentration des trous et des électrons grandit. Donc les quasi- 
niveaux de Fermi a et b s’éloignent des bords des bandes. Ceci corres- 
pond au déplacement de la première crête vers une énergie plus grande. 
Les états nouvellement occupés contiennent un excès An — Ap de 
porteurs qui peut être comparable à la densité d'équilibre n;. Donc 
le nombre de recombinaisons par centimètre cube et par seconde qui 
est: 
no + An 

RER (2-12) 
devient surtout un processus bi-moléculaire (lei R, est le taux de recom- 
binaisons dans l’équilibre thermique ; n; = N;, la densité des donneurs ; 
Po est la densité des trous dans l'équilibre thermique : 
(Eg+En)/KT 


\ 


Po = Ne 


où N,, est la densité d'états dans la nouvelle bande de valence, E, est 
la bande interdite séparant les deux queues de densités d'états ; et 
Ap est la densité des trous injectés). Le taux de croissance de la pre- 
mière crête est, en eflet, presque bi-moléculaire. 

Dès que les places jusqu’à un certain niveau dans la bande de conduc- 
tion sont complètement 
occupées et que les places 
les plus élevées dans la 
bande de valence sont satu- 
rées de trous, le nombre de 
transitions entre ces deux 
groupes de places ne peut 
plus augmenter. Ceci semble 
bien expliquer la saturation 
de la queue du spectre pen- 
dant l'augmentation du cou- 
RP He rant. La région où l'émission 

PT Cou est presque linéaire avec le 
de (hv — 0,54 eV) avec le courant. Ra corre ponte 
transitions entre les places 
saturées dans la bande de 
conduction et les places non saturées dans la bande de valence. 
Quant à l'émission à 0,71 eV, nous proposons de l'expliquer par une 
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soudaine augmentation des densités de places à partir de cette énergie 
La croissance rapide de cette émission correspondrait à laure 
presque exponentielle du peuplement de ces places tandis qu’elles sont 
pénétrées par la queue c de la distribution de Boltzmann. En effet, la 
densité des trous ayant une énergie E est à peu près : 


n —= N;(E)e—t(ép—E)/kT 


lo \ À 3 S ni {NI ; '\ L o La ne 
ER Gp : . (N,(E) étant le nombre de places à l’énergie E). 
ans Si-niV i 
ee ande parabolique le quasi-niveau de Fermi augmente 
comme [253, donc : 


n = N,/(E)ele—a//#)/xr, 


S1 l’on met le fond de la bande dégénérée à E, — 0,54 eV au-dessus de 
Ja bande de valence et l’on mesure le déplacement (£) de la crête d’émis- 
sion par rapport a,0,54 eV; c'est-à-dire é €, 1e É, = hv—E,, en 
fonction du courant (1) on obtient le graphique (fig. 2-13). Si le horibse 
de porteurs est proportionnel au courant et si les bandes sont para- 
boliques, la variation de £ doit être proportionnelle à 12/3, Ceci est évi- 
dent d’après l'expression (2-1). Le fait que cette loi est obéie, agréée 
avec le choix de 0,54 eV pour la bande interdite à 7890 K. 

Vérifions que linjection est suffisante pour produire l’émission 
mesurée. Un calcul d’ordre de grandeur pour le rendement de la 
conversion d'énergie : 

Ma 
DE W, ? 


M : efficacité du couplage optique de la source au détecteur, 

W, : puissance reçue par le détecteur, 

W,, : puissance introduite dans la diode émettrice, 
donne un rendement de l’ordre de 1074. 

Un rendement quantique émissif unitaire correspondrait à l’émis- 
sion de photons par tous les électrons injectés, l’énergie des photons 
étant du même ordre de grandeur que la tension appliquée. Donc la 
densité de paires électrons-trous suffit 
pour maintenir l'émission. 

Un autre mécanisme émissif peut être 
considéré : un effet tunnel qui n’est pos- 
sible qu'avec l'émission d’un photon à 
partir d’un niveau virtuel. Ce méca- 
nisme aurait pu expliquer le courant 
d’excès observé dans les diodes qui 
manifestent l'effet Esaki. 

Dans ce cas, lorsque les bandes de 
part et d’autre de la jonction ne se recouvrent plus (fig. 2-14) un électron 
peut pénétrer la jonction par effet tunnel, mais pour rester dans la 
région p+ il doit perdre l’énergie potentielle qu'il a par rapport au bord 


Fig. 2-14. — Effet tunnel 
avec émission de photon. 


INTENSITÉ DE LA PHOTOLUMINESCENCE (VALEUR RELATIVE) 
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de la bande de valence. L'énergie émise a nécessairement une limite 
supérieure égale au potentiel V; appliqué à la jonction et une limite 
inférieure égale à V;—(£, + Ë,). Une comparaison de la caractéris- 
tique V-I avec la crête de 
la bande émise (fig. 2-15) 
montre que cette émission 
a lieu à une énergie beau- 
coup plus grande que la ten- 
sion V;. Donc ce mécanisme 
ne semble pas être celui que 
nous avons mesuré. 


0,70 
hv (ev) 


0,60 


2. Injection optique. — Des. 
lamelles de germanium 
(épaisseur : 50 4) placées con- 

PF G,50 0,60 o7o vous tre la fente d’entrée du spec- 

TENSION APPLIQUÉE # ; . s ob: 

tromètre étaient illuminées 

Hier Comparaison de hv à la crête bar une lampe de projec- 
avec la tension à la jonction V;. tion (500 W) dont le fais- 

ceau traversait une cuve 

à eau. Le germanium était refroidi par un jet d’air. La cuve à eau ne 
transmet pas les radiations au*dessous de 0,95 eV. Ainsi on peut obser- 
ver la recombinaison des paires électrons-trous générées optiquement. 
Afin de réduire la perte des porteurs à la surface, le germanium était 
convenablement décapé. Le traitement final, après avoir enlevé la 

plupart des défauts introduits par le polissage, consistait en un court. 
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Fig. 2-16. — Photoluminescence. 
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décapage dans une solution qui produit une surface fortement oxydée 
où la recombinaison est négligeable, 
Un avantage de l'injection optique, outre la simplicité du dispositif 

expérimental, c’est que l’on peuple toutes les vallées et par conséquent 
» on obtient un spectre qui s'étend à une énergie plus élevée qu'avec 
» l'injection par une jonction. Ces spectres normalisés et corrigés pour les 
- absorptions par l'atmosphère et par les éléments en quartz, ainsi que 
* pour la sensibilité du détecteur PbS, sont illustrés sur la figure 2-16. 
* On voit que les deux bords du spectre de photoluminescence sont 
déplacés vers des énergies plus basses lorsque la concentration d’arsenie 
augmente. Ceci indique bien un rétrécissement de la bande interdite 
+ et un déplacement de toutes les vallées, La grande largeur de fente du 
» spectromètre (résolution 0,030 eV) ne permet pas de distinguer la struc- 
“ture des vallées. On sait que cette méthode donne la contribution de la 
» vallée à K — 0 car avec le spécimen pur, qui permet une résolution 
“ de 0,007 eV, nous avons obtenu un spectre montrant les deux bandes 
d'émission : celle à partir de K — 000 et celle de K = 111. 
+ Le spécimen dopé à 2,3 X 10!* As/emÿ présente un surcroît d'émission 
- au-dessous de 0,58 eV. Nous avons aussi obtenu ce genre d'émission 
“ avec un autre échantillon dopé à 2,25 X 101 As/emÿ. 
On peut conclure que l’énergie de la bande de conduction est réduite 
* de plus de 0,02 eV par la présence de plus de 5 X 101$ As/cmÿ et, qu’à 
partir d’au plus 2,25 X 10! As/emÿ, une queue de densité d'états se 
forme au-dessus de la bande de valence. 
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 H3. Injection par couche d'arrêt en surface. — Les lamelles utilisées 
- pour l'injection optique étant pourvues d’une couche d’inversion sous 
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Fig. 2-17. — Injection par couche d'arrêt en surface. 
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l'oxyde il suffit de leur appliquer un contact métallique pour pouvoir 


injecter des trous. Afin de ne pas endommager l’oxyde une électrode 
en pâte d'argent a été peinte au centre de la lamelle de germanium. 
Celle-ci était montée avec de la pâte d’argent sur une rondelle métalli- 
que. On pouvait ainsi injecter des trous et examiner le spectre d'émission. 

L’injection par électrode peuple préférentiellement les états proches 
du bord des bandes, done on ne peut pas facilement peupler la vallée 
à K— 0. 

Les spectres d’émission de trois échantillons, normalisés et corrigés 
pour les absorptions de l’atmosphère et du quartz sont portés sur 
la figure 2-17. lei aussi on voit un déplacement du spectre vers les 
énergies plus basses lorsque la concentration des impuretés augmente. 


D) Autres évidences pour une réduction de la bande interdite 
dans le germanium dégénéré. — 1. Calcul basé sur la caractéris- 
tique V-I d’une diode tunnel. — Dans une diode, le courant d'injection 


obéit à la formule : : 
[= I(e,2V;/AT— 1) (2-75) 


où V; est la tension à la 
jonction et I, est le cou- 
rant dit de saturation 
auquel la région n eon- 
tribue : 


D 
Lo = aV/? PnA, (2-16) 
D : coefficient de dif- 


fusion des trous dans la 
cé région n ; 
MODE DU / Tr : durée de vie des 


“ é : 
CNE A trous dans la région n ; 

1 / 

Le] 


MODE D'INJECTION 


/ Pn : densité des trous 


dans la région n, c’est 
par l’intermédiaire de ce 
terme que la bande inter- 
dite peut être détermi- 
O2 03 04 | O5 VOLTS née ; 


À : aire de la jonc- 
Fig. 2-18. — Caractéristique V — I tion. 
d’une diode tunnel : 


Vi = V appliquée — IR (R = 0,4 ohms) La région p contribue 


A À 


PP PT 


(deux séries de mesures par impulsion). un terme semblable, mais 


EC: 
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si cette région est plus fortement dopée que la région n ce terme peut 
être négligé. 

Nos avons mesuré la caractéristique V-I (fig. 2-18) d’une diode tun- 
nel dont la région n contient 4 X 10! As/em8 et la région p : 9 X 101? 
Ga/cmÿ. À — 2,4 X 105 em?, Dans le mode d'injection la caractéristique 
montre une région exponentielle dont on déduit une énergie d’activa- 
tion de 0,022 eV (qui est assez proche du 0,026 eV LhÉOnIRE pour nous 
encourager à continuer cette analyse). 

Il s’agit donc d'évaluer les éléments dans l’équation (2-16). Commne- 
çons par [,. Pour trouver I, on résout l’équation (2-15) en choisissant 
un point appartenant au mode d'injection sur la figure 2-18, soit 
= 107? À, V:— 0,445 V. On.en déduit : 1, — 1,3 X 10° A. 

D peut être estimé d’après les calculs de Conwell (38) sur l'effet du 
scattering par les impuretés ionisées sur la mobilité. Pour la concen- 
tration 1c1 utilisée on trouve D — 10 cm?/sec environ. 

Tr a été choisi comme étant environ 5 X 107% sec, car cette valeur 

été obtenue par Sommers (39) pour plusieurs autres diodes tunnel du 
même genre. + est calculé à partir de deux mesures : la conductance g 
et la capacité C. Le principe est le suivant : 


di 
DER 
è dV; 
dQ) CA ES € dl 
G == a, — aV; | ee IN (Ir) a 474 
d’où : 
Œ 
pee 
8 


P, est simplement le produit de la densité d’états N, dans la bande 
de valence par leur probabilité d'occupation, puisque tous les trous sont 


* concentrés au bord de la bande : 


Ré, VYAdr. LE ga OÙ LS 


Pn = No (Pet) it (2-17) 


: (B, + &,) est la distance entre le bord de la bande et le niveau de 


Re 

k (27m,kT)$/2 

No=2—— 5 — 

Si l’on prend m, — 0,3 m, on obtient à 3000 K : 
NTSC IOE 


L’équation (2-16) peut être écrite : 


EE KTin(} 1/2 D A) (2-18) 
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et substituant les valeurs numériques ci-dessus on obtient : 
Ez — ar == 0,02 eV. 
La figure 2-2 nous donne Ë, — 0,075 eV, donc : 


E, = 0,54 eV. 


[2 


Si au lieu de 0,026 eV, on avait pris pour XT la valeur 0,022 eV 
déduite du graphique 2-18, on aurait obtenu E, — 0,45 eV. 


2. Calcul basé sur la capacité d’une jonction p-n. — Si la région n est 
moins dopée que la région p, la capacité de la jonction est donnée par 
la formule : 


AfegN)1/2 


Gr V/2(V, — v)1/2 


(2-19) 


où N est la concentration des donneurs et € la constante diélectrique ; 
V est la tension appliquée et V, le potentiel de contact défini par : 


V,=E FE 


puisque la charge d'espace se trouve dans la région du type n. V, est 
obtenu graphiquement en portant 1/C? en fonction de V et en extra- 
polant la ligne droite pour trouver son intersection avec l’abscisse 
à V — V,. La figure 2-19 représente les mesures de Chynoweth et al. (40) 
d’où : Vi —0,59 eV. Avec N, — 2,7 X 1018 As/cmÿ, on trouves 
&, = 0,014 eV. Donc : E, = 0,58 eV. +4 
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Fig. 2-19. — Variation de la capacité avec la tension appliquée 
Ge Type n (0,0035 ohm/em) (d’après Chynoweth (40)). 
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E) Autres luminescences infrarouges dans le germanium dégé- 


néré. 


Des diodes tunnel ont été construites par la méthode de 


double recristallisation (décrite plus haut) sur un parallélépipède de 
germanium muni de deux électrodes ohmiques (fig. 2-20). Une tension 
de polarisation est appliquée à ces électrodes et on mesure le change- 


ment du courant dû à la lumière 
émise par la diode tunnel. La 
source et le détecteur étant cons- 
truits sur le même bloc de ger- 
manium, leur couplage optique 
est excellent. Si l’on perd la 
possibilité d’obtenir un spectre, 
par contre on gagne énormément 
en sensibilité, ce qui permet de 
faire une corrélation entre l’émis- 
sion et la caractéristique V-I de 
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Fig. 2-20. — Structure intégrale 
source-détecteur. 


la diode tunnel. Le but de cette mesure était de chercher un méca- 
nisme émissif associé avec le courant d’excès (voir une hypothèse, 
p. 363). Ces expériences ont révélé une grande variété de luminescences. 
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Fig. 2-21. — Comportement du spécimen ( A ». 
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Les premières diodes étaient construites sur du germanium dopé 
l'or partiellement compensé par de l’arsenic. Ce détecteur, utilisé à 
780 K, est sensible à l’infrarouge jusqu’à 10 y (0,12 eV). 

Le spécimen A, dont la diode tunnel est alimentée par un courant 
semi-sinusoïdal (dont la valeur maximum est [,,,,), donne deux sortes 
de luminescences : celle reproduite sur la figure 2-21 a, lorsque 
Lux < 100 mA et celle de la figure 2-21 b lorsque [4 > 300 mA. 
Celle-ci est une luminescence dont l'intensité grandit rapidement avec 
le courant. La variation de l’intensité lumineuse (nombre de photons) 
avec l'intensité du courant L,,, est représentée sur la figure 2-24. On 
voit une région qui varie comme [!/? au-dessous de 200 mA et une 
autre qui varie comme [%,, au-dessus de 250 mA. La forme d'onde 
de la luminescence indique clairement que ce n’est pas un effet ther- 
mique. Un effet thermique produit un déphasage retardé de 900. D'autre 
part, on voit qu'aucune luminescence n’est détectée pendant la conduc- 
tion par effet tunnel. Ceci indique soit qu'il n’y a pas d'émission, soit 
que l’émission est inférieure à 0,12 eV pendant ce mode de conduction. 

Faute de spectre, il est 

HAYATE TA ; difficile de spéculer sur les 
mécanismes en jeu. 

DE ae ES Une autre diode tunnel 

: ù construite sur un détecteur 
dopé à l'or a révélé trois 
re genres de luminescences : 

10 Une luminescence en phase 
avec le courant (fig. 2-22 a). 
20 Une luminescence dépha- 


TI max = 500 ma 


sée avec une avance de + par 
rapport au courant (fig. 2-22 b), 
Imax:600ma I:0 et qui grandit plus rapidement 
RS Er que la luminescence en phase, 
ces deux émissions sont égales 

PRE lorsque 5 2%="425 mA 


EC 
d es ZINVERSE 3° Une luminescence ayant 


Il t une grande constante de temps‘ 


650/ma|] 5" sec 7 = 0,5 sec (fig. 2-22 c, d). Son 


intensité est beaucoup plus 
Fig. 2-22. — Comportement grande que celle de l’émission 
du spécimen « B », en phase. Cette émission se 


Fa produit même pendant le 
régime de conduction par effet tunnel (avec les deux polarités du cou- 


rant). La variation de ces trois luminescences avec le courant est 
portée sur la figure 2-23. 


Une diode tunnel construite sur du germanium du type n (30 ohms em 
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nt 
Fig. 2-24. — Structure source-détecteur à sensibilité : Av > 0,01 eV, 
et son comportement. 


= à 2080 K) était montée comme indiqué sur figure 2-24. Le blindage 
des fils allant au détecteur était conçu de façon à réduire le danger 
d’un signal parasite (ceux-ci sont d’ailleurs faciles à identifier, par 


: Co 
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exemple, en invertissant la polarité de l’alimentation du circuit détec- 
teur, ce qui invertit le signal photoélectrique mais non pas le signal 
parasite). 

Le spécimen était immergé dans l’hélium liquide (4°2 K) pour déio- 
niser les donneurs ce qui permet d'utiliser ce matériau comme détec- 
teur d’infrarouge lointain jusqu’à environ 120 y (0,01 eV). 

Le signal photdélécirique apparaît en même temps que le régime 
Esaki mais ne se produit pas pendant l'effet tunnel. 


RÉSUMÉ 
Nous avons étudié l’émission infrarouge due aux transitions all 


tives des trous entre deux branches de la bande de valence du germa- 
nium. Les trous légers sont activés hors de leur équilibre thermique 
(chauffés) par le champ électrique dans la couche d’inversion lorsqu'ils 
arrivent à la surface. 

L'effet Suhl a été utilisé pour distinguer éaton à la surface de 
l'émission en volume. Une technique de balayage optique avec une 
sphère Weïerstrass a été introduite pour choisir la région émissive. 
Nous avons démontré que cette émission n’est pas thermique en ne 
rant ses propriétés à celle d’une émission purement thermique (sans 
injection de trous). Grâce à l’usage de jonctons « flottantes », où la 
recombinaison électron-trou ne peut avoir lieu, on a éliminé 4 possi- 
bilité que cette émission soit due à une bah radiative en. 
surface. à 

Le spectre émissif consiste en une bande large ayant une crête poin- ® 
tue à 6,6 + 0,1 . Ce spectre correspond, tant en forme qu’en position, 
au spectre calculé à partir du modèle de la bande de valence. j 

Enfin, nous avons découvert un nouvel effet parasite qui peut être … 
utilisé pour mesurer l’absorption par les porteurs minoritaires. 

Nous avons aussi étudié les propriétés optiques du germanium | 
très impur (n > 5 X 10/8). Les mesures d'absorption aussi bien que | 
les mesures d'émission montrent que la bande interdite du germanium 
très impur peut être considérablement réduite par les impuretés. Une 
réduction de plus de 0,1 eV a été obtenue avec environ 2,3 X 101? arse- 
nic/emÿ. Cette HE be do comprendrait un déplacement de 0,03 eV de 
la bande de conduction vers la bande de valence et une extension de 
la bande de valence par une bande de centres recombinants. 

Les spectres d'absorption du germanium fortement dopé à l’arsenic À 


+ PERS 


montrent une absorption métallique en 2? des électrons libres. On a pu 


en déduire que le temps de relaxation des électrons est inversement 
proportionnel à N172, 


L'émission a été obtenue par injection avec une Jonction, par injec- 
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tion optique et par injection à travers une couche d’arrêt en surface. 

 L'injection par une jonction à basse température nous a permis de 
mesurer la variation de la densité des états avec l’énergie. L’injection 
| optique aussi bien que l’absorption ont démontré que Pensemble des 
vallées de la bande de conduction se déplace vers une énergie plus basse 
lorsque la concentration des impuretés augmente. 

- Nous avons confirmé la réduction de la bande interdite par des cal- 
culs basés sur des mesures électriques sur des diodes tunnel : 10 la carac- 
téristique V-[ et 20 la variation de la capacité avec la tension de pola- 
risation. 

Nous avons découvert que l’alliage germanium-étain (0,1 à environ 
1 p. 100 Sn) a une limite d'absorption d'environ 0,2 eV qui pourrait 
représenter la largeur de la bande interdite d’un nouveau semi-conduc- 
teur (qui mérite une étude plus poussée). 

Nous avons aussi découvert plusieurs nouveaux modes de lumi- 

-nescence infrarouge dans le germanium. 
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CONTRIBUTION A L'ÉTUDE 
DES SUSCEPTIBILITÉS DIAMAGNÉTIQUES 
EN HAUTE FRÉQUENCE © 


Par M. J. JOUSSOT-DUBIEN 


INTRODUCTION 


Les appareils de mesure des susceptibilités magnétiques sont presque 
exclusivement des balances ou des appareils qui s’y ramènent. La 
détermination de la susceptibilité revient alors à mesurer la force à 
laquelle est soumise la matière dans un champ magnétique statique 
non homogène. 

D’autres appareils, peu utilisés jusqu’à présent, sont fondés sur la 
variation du coeflicient de self-induction d’un solénoïde lorsqu'on y 
introduit la substance dont on veut mesurer la susceptibilité. Cette 
méthode est d’une application difficile, car les susceptibilités étant de 
l’ordre de 106 egs pour les substances diamagnétiques, les variations 
de self-induction sont très faibles. Pourtant, dès la fin du siècle dernier, 
von Ettingshausen (8) l’utilisa pour mesurer la susceptibilité magné- 
tique du bismuth. Son appareil comprend deux enroulements primaires 
en série et deux enroulements secondaires connectés en opposition à 
travers un galvanomètre. Les enroulements primaires sont le siège 
d’un courant inversé périodiquement et, grâce à un commutateur syn- 
chrone dans le secondaire, la force électromotrice aux bornes du galva- 
nomètre peut être équilibrée. Le cylindre de bismuth est alors intro- 
duit dans une des bobines primaires, déplaçant ainsi l'équilibre aux 
bornes du secondaire. La déviation observée sur le galvanomètre est 


(4) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Bordeaux 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
27 juin 1957 devant la Commission d'examen. 


Annales de Physique, 1967: 21° 
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comparée à celle produite en introduisant dans la même bobine, à la 
place du cylindre de bismuth, un petit enroulement parcouru par un 
courant connu inversé périodiquement. Quelques années plus tard, 
Townsend (53) décrit un appareil du même type et mesure la suscep- 
tibilité de solutions paramagnétiques. 

Par ailleurs, pour mesurer la susceptibilité des roches et des miné- 
raux, un certain nombre d'appareils fondés sur la méthode d’induction 


de Hughes (21) ont été décrits (44) (48) (50). Cette méthode est compa-| 


rable à celle de von Ettingshausen dans laquelle le courant inversé 
périodiquement est remplacé par un courant alternatif basse fréquence 
et le galvanomètre par un écouteur téléphonique. Grâce aux perfec- 
tionnements apportés par Grenet (12), la sensibilité d’un appareil de 
ce type permet d'apprécier une susceptibilité de lordre de 5.107, 
Sauf dans le domaine de la géophysique, la méthode d’induction a été 


abandonnée au profit des balances, plus sensibles et plus précises, qui 


permettent d'effectuer des mesures de susceptibilités sur de faibles ! 


quantités de substances. Il faut attendre les années 1920 pour que les ! 


progrès de la technique, permettent de reprendre avec plus d'efficacité 
et de précision la mise au point d'appareils utilisant la méthode d’induc- 
tion. Cependant, les travaux faits dans cette voie sont peu nombreux. 

Nous allons analyser rapidement les différents mémoires relatifs 
à la mesure des susceptibilités magnétiques en haute fréquence. La 
plupart des appareils décrits permettent de mesurer la suscepübilité 
de substances paramagnétiques, cent fois plus grande environ que celle 
des substances diamagnétiques. 


I. — Appareils de mesure 
des susceptibilités paramagnétiques. 


En 1920, Falckenberg (9) utilise un pont de Wheatstone dans lequél 
une des bobines contient le corps dont on cherche la susceptibilité. La 
fréquence utilisée est de 10 kilocycles. 

En 1922, Belz (3) construit un appareil utilisant la méthode des 
battements entre deux oscillateurs pour mesurer la variation de fré- 
quence consécutive à la variation du coeflicient de self-induction due à 
l'introduction de la substance. Les deux oscillateurs sont identiques 
(300 à 500 kilohertz) et, à l’aide d’un écouteur, le battement est 


comparé à une basse fréquence de référence. Pour éliminer les varia- 


tions de la capacité propre de la bobine, la substance est séparée de 


l’enroulement par un écran de verre recouvert d’une faible couche de 
platine, Les quantités de substance utilisées sont de l’ordre du gramme 
et la précision sur des mesures absolues est de 3 p. 100. 


De 1936 à 1938, Gorter et ses collaborateurs (10) utilisent également 


4 
4 
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la méthode des battements entre deux oscillateurs identiques (fré- 
quence 1,5 à 2 MHz) à lampe triode : ils détectent et amplifient la basse 
fréquence et la comparent à une basse fréquence de référence (base 
de temps Philips) à l’aide d’un oscillographe cathodique. Pour éli- 
miner l'effet diélectrique, ils emploient un écran constitué par des feuilles 
d’étain ou évaluent cet effet à l’aide d’une substance « non magnétique » 
ayant même constante diélectrique que le corps à étudier. Ils utilisent 


-surtout leur appareil pour étudier la dispersion et l'absorption des 


substances paramagnétiques à basse température. La précision de leurs 
mesures est de 2 p. 100. 

En 1943, Lancia (26) compare la fréquence des battements entre 
deux oscillateurs Colpitts stabilisés (750 kilocycles par seconde) à celle 
d'un fréquence-mètre de Hartmann-Kempf. Il compense la variation 
de fréquence due à la modification du coeficient de self-induction en 
manœuvrant un condensateur étalonné. L'effet diélectrique est sup- 
primé par un écran d'aluminium fendu suivant une génératrice, La 
substance occupe un volume de 20 cm, l'appareil ayant été conçu pour 
mesurer la susceptibilité des roches et des minéraux. La précision des 
mesures absolues est de 2,5 p. 100. 


II. — Appareils de mesure 
des susceptibilités diamagnétiques. 


Ce problème est plus délicat car 1l faut obtenir une stabilité des oscil- 
lateurs et une sensibilité beaucoup plus grandes puisqu'on veut mesurer 
avec la même précision relative un effet cent fois plus petit que celui 
obtenu avec les corps paramagnétiques. 

Notons qu’il existe des appareils fondés sur la variation d’induction 
consécutive à l'introduction d’une substance dans une bobine soumise 
à un champ magnétique alternatif de basse fréquence : deux bobines 
identiques, soumises au même champ magnétique, sont montées en 
série de sorte qu'aux extrémités du cireuit la force électromotrice induite 
soit nulle. Lorsqu'on introduit la substance à étudier dans l’une des 
bobines, la variation d’induction se traduit par une force électromotrice 
(proportionnelle à la susceptibilité) mesurée, après amplification, à 
l’aide d’un galvanomètre (Hector et Eckstein (17), Hector et Peck (18), 
Broesma (4)). | 

Sur les conseils de M. le Professeur Pacault, nous avons entrepris, 
au Laboratoire de Chimie Physique de la Faculté des Sciences de Bor- 
deaux, la construction d’un appareil pouvant mesurer la susceptibilité 
diamagnétique en haute fréquence de quelques centimètres cubes de 
substance avec une précision de 1 p. 100. Cet appareil a été présenté 
à la Société de Chimie Physique de Paris le 26 mai 1054. 
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En 1955, Effemey, Parsons et Bockris (7) ont décrit un appareil 
très voisin du nôtre. Ils utilisent deux oscillateurs, l’un variable, à self- 
capacité, l’autre fixe, piloté par un quartz, réglés au voisinage de 
2,5 MHz. La fréquence des battements est obtenue après multiplication 
de la fréquence des deux oscillateurs par un facteur voisin de 50, et 
les variations de la basse fréquence sont mesurées grâce à un fréquence- 
mètre électronique. Cet appareil avait été conçu pour détecter la pré- 
sence de quantités extrêmement faibles de radicaux libres instables en 
solution, En fait, les fluctuations de température de l’oscillateur variable 
limitant sévèrement la sensibilité de cette méthode, ces auteurs se sont 
‘contentés de mesurer la susceptibilité diamagnétique de quelques corps. 
On notera cependant qu'ils n’ont pas cru devoir attacher à l’écran élec- 
trique l'importance qu’il possède. 

Le but du présent mémoire est de décrire l’appareil de mesure des 
susceptibilités diamagnétiques en haute fréquence que nous avons 
construit. Cette étude comprend trois parties : 


I. — Description d'un appareil de mesure des susceptibilités magnétiques en 
haute fréquence. 


— Le principe de la méthode que nous avons utilisée est présenté. 


— La réalisation mécanique et électrique de l'appareil est décrite 
en détail. 


II. — Étude théorique et pratique du fonctionnement de l'appareil de mesure 
des susceptibilités magnétiques en haute fréquence. 


— La mesure de la susceptibilité en haute fréquence étant étroite- 
ment liée à la stabilité des oscillateurs self-capacité, les causes 
d’instabilité sont étudiées de manière à mettre en évidence 
celles qui doivent nécessairement être éliminées. 

— Le fonctionnement de l’appareil est décrit. 


— Le champ électrique à l’intérieur d’une bobine et les perturbations 
qu'il apporte aux mesures de susceptibilités magnétiques sont 
étudiés théoriquement et expérimentalement. 


IT. — Résultats et applications des mesures de susceptibilités magnétiques en 
haute fréquence. 


— Le mode opératoire de l'appareil est indiqué. 


— Les résultats des mesures de susceptibilités magnétiques en haute 
fréquence sont donnés et comparés avec ceux obtenus par les 
méthodes classiques. 


— Quelques applications de l'appareil sont indiquées. 


ce treremmttiiattinqnenee épis qu 
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PREMIÈRE PARTIE 


DESCRIPTION D’UN APPAREIL DE MESURES 
DES SUSCEPTIBILITÉS MAGNÉTIQUES 
EN HAUTE FRÉQUENCE 


CHAPITRE PREMIER 


Principe de la méthode. 


LL — Variation du coefficient de self-induction d’une bobine 
dans laquelle est introduite une substance. 


Lorsqu'on introduit une substance de susceptibilité x dans une bobine 
parcourue par un courant électrique, le champ magnétique H, dans 
l’espace occupé par la substance, est modifié. Il en résulte une variation 
du coefficient de self-induction égale en première approximation à : 


AT 
L 


TE d’où : L= L,(1 + 47x). 


Cette expression représente la variation maximum théorique du coefli- 
-cient de self-induction dans le cas pratiquement irréalisable où la sub- 
_stance occupe tout le volume V soumis au champ magnétique de la 

bobine. En fait, le volume de substance utilisé est toujours petit par 

rapport à V. La variation relative de self-induction doit donc s’écrire : 


AL 
TJ, = 470% OST (1) 


relation dans laquelle 7 est un facteur sans dimension, souvent appelé 
coefficient de remplissage, qui peut être assimilé à un coeflicient de 
- couplage entre la substance et la bobine (28). Il peut être confondu 
avec le rapport du volume de substance au volume de la bobine, lorsqu'il 
s’agit d’une petite quantité de substance placée au centre d’une bobine 
 Jongue. Sa valeur est généralement voisine de 0,2. 

Nous n’avons pas tenu compte des effets dus au champ magnétique 
de l'échantillon. Ces effets sont le plus souvent faibles ; Lancia (26) 
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a montré théoriquement qu’ils étaient négligeables si l'échantillon est 
introduit au centre d’une bobine longue. 

Au cours de cette étude, nous nous sommes limités aux mesures 
relatives de susceptibilités magnétiques. Dans ces conditions nous pou- 
vons toujours négliger les effets du champ magnétique de l'échantillon. 


II. -— Mesure de la variation de self-induction d’une bobine. 


Une méthode particulièrement sensible pour mesurer les faibles 
variations de self-induction d’une bobine est fondée sur la détermination 
de la variation de fréquence d’un circuit oscillant self-capacité. La: 
variation de self-induction consécutive à l'introduction de la substance 
entraîne une variation de fréquence égale à : 

AY 1 AL | 


= TN SR 


Cette variation de fréquence n’est exclusivement proportionnelle à la 


susceptibilité magnétique que si certaines précautions sont prises pour 


rendre négligeable l’effet du champ électrique à l’intérieur de la bobine. 
Nous verrons par la suite, au cours de l’étude théorique du fonctionne- 
ment de cet appareil, l’importance de ce phénomène. Signalons simple- 
ment qu'un moyen eflicace d’éliminer en grande partie ce champ élec- 
trique, consiste à placer dans la bobine un écran électrique soigneusement 
mis à la masse. 

La variation de fréquence relative, proportionnelle à la susceptibilité 


| 
| 


d’une substance diamagnétique, est très faible ; elle est de l’ordre de 


0,6.107$, La précision sur la valeur de la susceptibilité sera de I p. 100, ” 
précision couramment obtenue avec des appareils classiques à champ. 


© ne Rp : : RS LA 3 
statique, si l'instabilité relative de fréquence est inférieure à . = 6:107% 


pendant le temps évidemment très court d’une mesure. Des conditions “ 


aussi strictes sont délicates à réaliser. 


IIT. — Application de la méthode des doubles battements 
à la mesure de la susceptibilité magnétique. 

La mesure de la susceptibilité d’un échantillon diamagnétique en 
haute fréquence se ramène à la détermination d’une variation de quelques 
hertz à une fréquence élevée. La méthode de choix pour effectuer 
cette mesure avec précision est fondée sur le phénomène des batte- 
ments. En choisissant deux oscillations hautes fréquences très rappro- 
chées, la mesure d’une variation de quelques périodes par seconde rela- 
uve à l’une des fréquences par rapport à l’autre supposée fixe, se ramène 
à la mesure d’une basse fréquence. 

La détermination de la fréquence des battements se fait généralement 


sd 
ei 
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en la comparant à une fréquence de référence : c’est la méthode des 
doubles battements. Appliquée à la mesure des susceptibilités magné- 


" 
» tiques en haute fréquence, cette méthode permet de réaliser un appareil 
» schématisé par la figure 1. 


Basse 
fréquence 
de res 


Mélangeur 
Détecteur 


C 


Dispositif 
de mesure 


E 


Oscillateur 
fixe 
B 


Fig. 1. 


—… L'appareil est constitué essentiellement par : 


… — Un oscillateur d'essai À, à self-capacité, réglé à une fréquence v,, 
…. comprenant la bobine L, à l'intérieur de laquelle est introduit l’échan- 
… tillon dont on veut connaître la susceptibilité. 
” — Un oscillateur à fréquence fixe B,réglé à une fréquence »,, voisine 
- de v,, obtenue soit par un circuit oscillant self-capacité, soit par un 
cristal de quartz. 

— Un mélangeur détecteur C constitué par un tube électronique à 
“ deux grilles de commande, auxquelles sont appliquées les tensions 
 d’oscillations provenant de À et B:; la tension des battements est 
- recueillie après filtrage. 
… — Une source de basse fréquence D parfaitement stable et connue 
avec précision, en l’occurrence la fréquence du secteur. 
nu —- Un dispositif de comparaison E entre la fréquence des battements 
et la fréquence de référénce, dont l'organe essentiel est constitué par 
lun tube cathodique. 


AC ETAT 


CHAPITRE II 


Description de l’appareil. 


I. — L’oscillateur d’essai. 


L’oscillateur d'essai est la pièce maîtresse de l'appareil et un som 
particulier a été apporté à sa réalisation. 
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A) Description du circuit électrique. — Le circuit et les valeurs 
des éléments utilisés sont indiqués sur la figure 2. 


oscillateur d'essai ctage-tampon amplification 


Ù Ü Ü Ü Ü Ü Ü O0 |=— substance 
3 
©: 
E) 
a 
© 
C 
n 
© 


ne 2 = TT TO 13 200 TOOLS 2000 


a 


2. 
FOUT LENS A7 KR OEPRERTOMRON SE TOME O0 : 8,18 : 100 KkQE 
2 : 500 kQ ; 11: self de choc; 21 ; 12 uH. 


Le résonateur comprend : 


— La bobine L, munie d’un écran électrique à l’intérieur duquel est 
introduite la substance. 


— Le condensateur C,, variable à air permettant de régler grossière- 


ment la fréquence des oscillations. 
— Les condensateurs C; et C, en mica argenté. 


PR 


— Le condensateur PHERE C{ destiné à un réglage fin de la” 


fréquence. 


» 


Le circuit oscillant est réglé à une fréquence voisine de 5 MHz ou 


à l’une de ses sous multiples. Le circuit accordé sur la plaque de la 


penthode n’amplifie que la tension des oscillations à 5 MHz. 


B) Description du montage mécanique de l’oscillateur d’essai. # 


— Nous considérerons successivement la bobine, l’écran et le montage » 
de l’ensemble de l’oscillateur. 


1) La bobine. — La bobine idéale est constituée par un dépôt métal- 
lique en hélice sur un mandrin possédant des propriétés mécaniques et" 
thermiques excellentes. Ce type de bobines existe actuellement dans le” 


commerce, mais sa fabrication étant très récente, nous n’en avions pas 


\ 
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à notre disposition au début de notre étude. Par ailleurs, les caracté- 
ristiques des selfs proposées par les constructeurs ne correspondent 
pas toujours à ce que nous exigeons. Nous avons donc été amenés à 
construire un grand nombre de bobines. Les caractéristiques de cer- 
taines d’entre elles sont portées dans le tableau I. 

Les bobines en métal déposé sont constituées par un dépôt d’argent 
sur les arêtes d’un mandrin crénelé en fréquentite. Les caractéristiques 
des deux bobines que nous avons utilisées sont données dans le 
itableau Il. Généralement, la stabilité mécanique des bobines en métal 
“déposé est supérieuré à celle des bobines que nous avons construites. 
Cette différence de qualité, peu importante lorsque les bobines sont 
“neuves, s’accentue avec le temps. Nous attribuons ce phénomène en 
“grande partie au fluage du fil de cuivre bobiné sous tension. 


“ 2) L'écran. — Nous avons déjà mentionné brièvement la nécessité 
… d'introduire dans la bobine un écran électrique. Cet écran est constitué 
soit par un cylindre métallique interrompu suivant au moins une géné- 
 ratrice et soigneusement mis à la masse, soit par un liquide conducteur 
- également he à la masse. 


FABRICATION DES ÉCRANS MÉTALLIQUES. — La rigidité mécanique 
“ de l’ensemble bobine-écran doit être au moins égale à celle du reste 
“du circuit oscillant. L’épaisseur du métal étant très faible, quelques 
centièmes de millimètre, la rigidité désirée a été obtenue soit en déposant 
le métal à l’intérieur du mandrin de la bobine, soit en collant une feuille 
de métal sur un mandrin séparé. 


a) Écran en argent déposé. — A première vue, l'écran constitué par 
un dépôt métallique à l’intérieur du mandrin servant de support à 
l’enroulement semble être le meilleur procédé que l’on puisse réaliser. 


TABLÉAUSl 


mg nn Et LAS Te St cette 


| 
| Diamètre (en mm) Pas Coeflicient | 
Bobine RE -|. de l’enroulement RE 
extérieur | intérieur Et o en pit 
I 80 34 30 1,8 24 da 
mr 80 23 ; 10,5 2,0 0,2 4 
on 47 23 DEN | > 0 58 55 
IVES 20 23 19,5 1,6 . 2 Ê 
V 30 Gr; IS 2 1,6 2,8 


Annales de Physique, 1961. 25 
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L'écran étant solidaire de la bobine, la rigidité mécanique de l’ensemble 
dépend uniquement de la qualité du mandrin. Par ailleurs, le volume 
intérieur de la bobine est entièrement utilisable. A l’intérieur du man- 
drin de la bobine, nous avons tout d’abord déposé chimiquement une 
mince couche d’argent. Ensuite, par dépôt électrolytique, la couche 
métallique est amenée à l'épaisseur voulue, Le métal à l’intérieur du 
mandrin forme un cylindre continu qu’il faut interrompre suivant au 
moins une génératrice. Cette opération est très délicate, notamment 
dans le cas de mandrins de faibles diamètres. 


TapreAur ll 


Diamètre (en mm) : Coeoent 
as 
Bobine!| “Ongueur de l’enroulement _de self- 
(en mm) | ER induction 
extérieur | intérieur (en uH) 
VI 32 25,4 | 20 | KE 7 5:5 
x È 1e |_ 
NII 26 19 | 14 | 2,5 | 1,2 
| 


Les écrans réalisés suivant ce procédé présentent deux inconvémients 
graves qui nous ont incités à ne pas poursuivre leur fabrication. Tout 
d’abord les fentes sont presque toujours larges, ce qui entraîne des 

D 2 


erreurs sur la mesure des susceptibilités magnétiques. Enfin, au cours. 


de la mise au point de cet appareil, nous avons dû modifier à maintes 
reprises les caractéristiques électriques et géométriques de l’écran tout 
en conservant la même bobine. Ces études sont considérablement sim- 
plifiées en utilisant un écran solidaire d’un mandrin autre que celui de 
l’enroulement. 


b) Feuilles métalliques collées sur un mandrin séparé. — La plupart 
des écrans utilisés au cours de cette étude ont été fabriqués en collant 
une feuille d'argent ou d'aluminium sur un mandrin en verre dont le 
diamètre extérieur est légèrement plus petit que le diamètre intérieur 
du mandrin support de l’enroulement. Les rainures interrompant le 
métal suivant les génératrices du cylindre sont faites avec une lame 
très fine, sans retirer de métal. On peut ainsi tracer un grand nombre 
de fentes très fines (une tous les 2 mm). 

Enfin, dans un appareil définitif, nous avons collé l’écran solidaire 
de son support à l’intérieur du mandrin de la bobine. La rigidité méca- 
nique de cet ensemble (bobine-écran) est tout à fait comparable à celle 
obtenue en déposant une couche d’argent à l’intérieur du mandrin 
support de l’enroulement. 
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FABRICATION DES ÉCRANS ÉLECTROLYTIQUES. — L'écran électroly- 
tique est constitué par un liquide conducteur placé entre deux tubes 
coaxiaux. Il est d’une réalisation beaucoup plus aisée que l'écran 
métallique. 

Le liquide conducteur est une solution aqueuse, soit de chlorure d’am- 
monium, soit de chlorure de sodium. La mise à la masse de cet écran 
est assurée par un fil de cuivre plongeant complètement dans le liquide. 

L'écran électrolytique présente l'inconvénient d’occuper un volume 
important dans la bobine. Ce volume peut être réduit en utilisant le 
mandrin support de l’enroulement comme tube extérieur de l'écran. 


3) Montage mécanique de l’oscillateur. — Au cours du montage méca- 
nique de l’oscillateur, trois précautions importantes sont prises : 


— Le résonateur est éloigné du reste du circuit afin de le soustraire au 
rayonnement thermique des tubes électroniques. 

— Le montage de l’oscillateur, en particulier du résonateur est très 
rigide pour éviter que les vibrations n’entraînent des variations de 
fréquence. 

— Le rayonnement électromagnétique de l’oscillateur est réduit au 
minimum, de manière à limiter le couplage avec l’oscillateur fixe. 


La partie mécanique de l’oscillateur comprend une enceinte calori- 
fugée ou thermostatée dans laquelle est placé le résonateur, un socle 
rigidement fixé à l’extérieur de l’enceinte supportant les tubes T, et T, 
et un châssis sur lequel est câblé le reste du circuit. 


II. — L’oscillateur fixe. 


Le circuit électronique de l’oscillateur fixe est analogue à celui de 
loscillateur variable, la bobine étant remplacée par un cristal de quartz. 
Le cristal se trouve dans une enceinte thermostatée prévue par le cons- 
tructeur. La compensation de la variation de fréquence de l’oscillateur 
d’essai, consécutive à l'introduction de l'échantillon dans la bobine, 
est assurée par un condensateur variable à air en parallèle sur le eristal 
du quartz. Ce condensateur est placé sur le socle principal dans un 
blindage en aluminium. Son axe est relié à un démultiplicateur Wireless- 
Thomas, rigidement fixé sur le socle. 


III. — L’ensemble de l’appareil. 


L'ensemble de l'appareil est représenté sur la figure (3 a). Le châssis 
est constitué par un cadre en profilé sur lequel sont fixés les différents 
éléments. Le résonateur est à l’intérieur de la boîte en aluminium à 
double paroi A. Cette boîte remplie d’eau isole le résonateur des varia- 
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tions brusques de la température ambiante. A l'extérieur de la boîte 
en aluminium est fixé un socle sur lequel sont placés les tubes T; et T2. 
Au même niveau que ce socle, sur une plaque en duralumin amoible 
se trouve le reste du circuit électronique de l’appareil. Au-dessus du 
socle on aperçoit le culot du tube cathodique ainsi que la plaquette 
sur laquelle est câblée le circuit du tube. Enfin, on remarque divers 
transformateurs destinés à l’alimentation de l'appareil. 

Sur le panneau avant de l’appareil (fig. 3 b) apparaissent : les bou- 


tons de réglage du tube cathodique, l'écran du tube cathodique a, le | 
cadran de lecture b du démultiplicateur, le bouton de mesure c fixé | 


sur l’axe du démultiplicateur, le bouton de réglage d de la fréquence 
de battements (sortie d’axe du condensateur C;), un bouton e permet- 
tant de régler l'intensité de la basse fréquence appliquée au tube catho- 
dique, la tirette du bowden f, qui commande l'introduction de la sub- 
stance dans la bobine. 

Signalons enfin une dernière réalisation de cet appareil représentée 
sur la figure 4. Sur un socle A, en cornière très rigide, sont fixés d’une 
part, le résonateur B placé dans une boîte calorifugée et le système de 
levage de l’échantillon C, et d’autre part, à gauche, le châssis général 
de l’appareil relié au résonateur par le câble coaxial F. On aperçoit en E 
le culot du tube cathodique et en D la boîte renfermant le quartz. 
Les tensions alimentant les tubes électroniques sont fournies par une 
boîte d’alimentation spécialement conçue pour cet appareil. 


DEUXIÈME PARTIE 


ÉTUDE THÉORIQUE ET PRATIQUE 
DU FONCTIONNEMENT DE L'APPAREIL 
DE MESURE DES SUSCEPTIBILITÉS MAGNÉTIQUES 
EN HAUTE FRÉQUENCE 


CHAPITRE PREMIER 


Stabilité de l’oscillateur d’essai. 


Nous exigeons de l’oscillateur d'essai à self-capacité une instabilité 


| Res ENTRE DRE ê 
relative, définie par —-, inférieure à 6.10? pendant le temps d’une 


mesure, En réalité, il est évidemment souhaitable que cette stabilité 
soit maintenue bien au-delà du temps minimum nécessaire pour déter- 
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miner les variations de fréquences. Une telle stabilité est généralement 
réservée aux oscillateurs piézo-électriques à fréquence fixe. Les perfor- 
mances bien connues de ce type d’oscillateur ont longtemps porté pré- 
judice à la mise en valeur des oscillateurs à fréquence variable. Cepen- 
dant, depuis quelques années, l’oscillateur à self-capacité bénéficie d’un 
regain de faveur. Grâce à des études approfondies des causes d’insta- 
bilité, à la fois mécaniques et électriques, la réalisation d’un montage 
jouissant d’une stabilité correspondant sensiblement à celle d’un mau- 
vais oscillateur piézo-électrique est actuellement possible. 

La stabilité en fréquence des oscillateurs à fréquence variable dépend 
principalement du soin apporté à la réalisation de la bobine et des 
condensateurs qui constituent le résonateur. Elle dépend aussi du choix 
du cireuit oscillant, des qualités du tube électronique et de la stabilité 
des tensions alimentant ce tube. 


I. — Le résonateur. 


La fréquence des oscillations dépend non seulement des valeurs du 
coeflicient de self-induction de la bobine et des capacités des différents 
condensateurs du résonateur, mais aussi de la self-induction et de la 
capacité répartie du cireuit. La stabilité en fréquence incorporée requiert 
donc que les modifications accidentelles de self-induction totale et de 
capacité totale du résonateur vérifient toujours la relation : 


AC AL 
He + Ne 42107 tee 


Deux types d’instabilité se présentent. L'une, d’origine thermique, 
se manifeste par une variation lente de la fréquence en fonction de la 
température ; l’autre, d’origine mécanique, est mise en évidence par 
des variations brusques et imprévisibles de la fréquence. 

Dans le premier cas, on dit que l’oscillateur dérive. Pour un résonateur 
dont le coeflicient de température est voisin de 35.10%, cas le plus 
favorable que nous ayons construit, cette variation lente de la fréquence 
n’est inférieure à la valeur que nous nous sommes fixée que si la tempé- 
rature ne varie pas plus de 4.104 0C. Une telle stabilité de température 
pendant une longue période n’est pratiquement pas réalisable avec les 
moyens dont on dispose habituellement. Il est donc exelu de pouvoir 
mesurer une faible variation de susceptibilité magnétique d’un échantil- 
on maintenu dans la bobine. Mais si la dérive est très lente et en effec- 
tuant les mesures de variation de fréquence rapidement l’expérience 
montre que l’on obtient des résultats reproductibles. Il suffit alors de 
calorifuger soigneusement le résonateur de façon à empêcher les varia- 


| tions brusques de la température. 


Le deuxième type d’instabilité provient de vibrations mécaniques 
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et des variations non cycliques des dimensions du résonateur avec la 
température. Elle est considérablement réduite en apportant le plus 
grand soin à la construction du résonateur et en utilisant des bobines 
en métal déposé. 


II. — Le circuit de l’oscillateur d’essai. 


Nous avons fait une étude bibliographique aussi complète que pos- 
sible sur la stabilité des différents oscillateurs à self-capacité proposés 
dans la littérature, en portant notre attention sur les avantages et les 
inconvénients que présentent ces cireuits comme oscillateur d'essai. 
Les conclusions auxquelles nous sommes arrivés sont les suivantes : 


— L’instabilité en fréquence des oscillateurs provient en grande 
partie du résonateur. 

— Étant donné des résonateurs de qualité équivalente et un même 
tube électronique, les différents circuits conventionnels donnent, quant 
à la stabilité maxima que l’on peut obtenir, des résultats sensiblement 
égaux. 

— Les conditions assurant le meilleur fonctionnement dans le domaine 
de fréquences qui nous intéresse peuvent être réalisées facilement dans 
le cas de certains oscillateurs du type Clapp-Gouriet (5) (11) (55). 

— La stabilité de la fréquence des oscillations peut être sensiblement 
améliorée en transformant le cireuit en oscillateur linéaire. 


A) L’oscillateur Clapp-Gouriet. — L’'oscillateur Clapp-Gouriet est 
un circuit Colpitts modifié. Son fonctionnement en haute fréquence 
peut être schématisé par la figure 5. Gouriet a montré que la condition 
d’oscillation est donnée par la relation : 


S 
Fee 
dans laquelle R est la résistance ohmique du circuit oscillant à la réso- 
nance, et 5 la pente de la caractéristique courant plaque-tension grille 
du tube En posant C; — C, = C,, ce qui correspond en première approxi- 


mation aux meilleures conditions de stabilité, la condition d’oscilla- 
tion devient : 


R< =. (2) 


La fréquence des oscillations est d’autant plus proche de la valeur déter- 
minée par L, et C, que C, et C; sont grands. Toutefois, la condition 
d’oscillation impose à C; et C; une limite supérieure ECO de la 
pente du tube et des pertes du résonateur. 
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Considérons un exemple effectivement réalisé. L’oscillateur comprend 
d’une part un tube ayant une pente moyenne égale à 5 mA/V, et d’autre 
part, une bobine ayant un coefficient de surtension égal à 200 et un 
coeflicient de self-induction égal à 10 uH. Les pertes étant attribuées 
exclusivement à la bobine, on obtient à la fréquence de 5 MHz, une 


valeur de €; égale à 1 700 pF et de C, égale à 25 pF, valeurs faciles à 


obtenir. 


Par ailleurs, C; et C, doivent avoir la plus grande valeur possible, 
compatible avec la condition d’osallation, afin de rendre négligeable 


l'effet des variations de capacités parasites dues au tube et aux connec- 


PAS 
Le 


tions résonateur-tube. 
Si l’on assimile les capacités réparties des connections et les capacités 


» interélectrodes du tube à deux capacités y, et y, en parallèle sur C; 


et C;, on peut montrer que l'instabilité due aux variations parasites 
de capacité s’écrit : 


Av 2rA (+) 


VE SQ 


Elle est inversement proportionnelle au facteur de qualité du circuit 
et à la pente du tube (1); par ailleurs, elle dépend directement de la 
fréquence. 


(1) En réalité, l’utilisation d’un tube électronique à très grande pente n’a 


» qu’un avantage apparent car les capacités interélectrodes de ces tubes sont 


importantes. C’est pourquoi il est préférable de choisir un tube à pente 
moyenne. 
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B) Stabilité de l’oscillateur en fonction des dimensions de la 
bobine. — La stabilité d’un oscillateur linéaire est indépendante du 
rapport L/C, dans lequel L est le coeflicient de self-induction de la 
bobine et C la capacité totale du circuit. Si l’oscillateur n’est pas parfai- 
tement linéaire, Gouriet a montré théoriquement que les variations du 
taux d’harmoniques affecteront d'autant moins la stabilité de la fré- 
quence des oscillations que le rapport L/C est grand. 

Le premier résonateur que nous avons construit était équipé avec 
la bobine I ; la quantité de substance minimum nécessaire pour effectuer 
une mesure était alors de 11 emÿ. Afin de diminuer cette quantité, 
nous avons construit les bobines indiquées dans le tableau I et nous 
avons étudié expérimentalement l'influence du coeflicient de self- 
induction sur la stabilité de l’oscillateur d’essai. Les résultats de cette 
étude ont montré que la stabilité relative est sensiblement la même 
lorsque le résonateur est équipé successivement avec les bobines IT, 
III, IV et V. La valeur du rapport L/C affectant peu la stabilité des 
oscillations du circuit, nous avons pu réduire à 1 em la quantité de 
substance nécessaire pour effectuer une mesure. 

En conclusion, lorsque toutes les précautions indiquées dans ce cha- 
pitre sont scrupuleusement prises, l'instabilité relative de l’oscillateur 
d'essai est en moyenne inférieure à 6.10-° pendant 10 à 20 secondes. 
Ce temps est bien supérieur aux quelques secondes nécessaires pour 
effectuer une mesure de variation de fréquence. 


CHAPITRE II 


L’oscillateur fixe et le dispositif de mesure. 


J. — L’oscillateur fixe. 


Nous avons choisi comme oscillateur fixe un oscillateur à quartz 
plutôt qu’un oscillateur identique à l’oscillateur d'essai. En effet, l’expé- 
rience nous a montré que, mis à part l'instabilité de fréquence due à 
la dérive thermique, d’ailleurs peu gênante, toutes les autres causes 
d’instabilités instantanées ne sont pas compensées en utilisant deux 
oscillateurs identiques. En outre, l'emploi d’un quartz permet d'obtenir 
facilement une bonne stabilité instantanée supérieure à celle de l’oscil- 
lateur d’essai. | 

Le cireuit de l’oscillateur à quartz est semblable au circuit de l’oscilla- 
teur d'essai dans lequel la bobine L, et le condensateur C,, sont remplacés 
par le cristal. 
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| II: — Compensation de la variation de fréquence consécutive 

| à l'introduction d’un échantillon dans la bobine 

| de l’oscillateur d’essai. 


A 


Les mesures de susceptibilités magnétiques sont effectuées à basse 
fréquence constante. La compensation de la variation de fréquence due 
à l’introduction d’une substance dans la bobine est effectuée en modifiant 
la capacité de l’oscillateur fixe. 

Stanesby et Fryer (46) ont montré que la variation maximum de fré- 
quence que l’on peut théoriquement obtenir est donnée par la relation : 


I 2 
Av = (3, — à) 


dans laquelle Q est le coeflicient de surtension du quartz et q le rap- 


… port C/C du circuit équivalent du quartz (fig. 6). Pour un cristal dont 
… la fréquence de résonance est égale à 3 MHz cette variation est de 
| 

! 
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* l’ordre de 2000 périodes/seconde, variation bien supérieure à celle 
: nécessaire pour compenser la modification de fréquence de l’oscillateur 
d'essai due à l'introduction d’un échantillon dans la bobine d'essai. 
Les avantages que présente la variation de la fréquence de l’oscillateur 


à quartz sont nombreux, en particulber : 


a) L’étalonnage de l’appareil reste valable, à une fréquence donnée, 
quelles que soient les modifications apportées au circuit de l’oscillateur 
d'essai. Fa 

b) L’étalonnage peut être conservé, même si la fréquence de l'oscilla- 
teur d’essai ést modifiée ; 1l suffit de choisir pour nouvelle fréquence 
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un sous-multiple de la fréquence de loscillateur fixe et de comparer 
l’'harmonique correspondante. 

c) Les résultats obtenus à ces différentes fréquences sont immédia- 
tement comparables. 

d) L’oscillateur à quartz étant fixé sur un socle différent de celui de 
l'oscillateur d’essai, les perturbations apportées au circuit d’essai par 
la manipulation d’un condensateur de mesure C;, en parallèle sur le 
quartz sont peu importantes. 


III. — Le dispositif de mesure. 


A) Étage mélangeur et détecteur. — Les deux forces électromo- 
trices provenant de l’oscillateur d’essai et de l’oscillateur fixe sont super- 
posées dans un tube à deux grilles de commande. Ainsi, le couplage 
entre les deux oscillateurs est considérablement réduit. Dans le cas 
de l’heptode 6L7 que nous avons utilisée, la faible tension provenant 
de l’oscillateur à quartz est appliquée à la première grille et la tension 
de l’oscillateur d’essai à la sortie de l’amplificateur accordé est apph- 
quée à la troisième grille. 


B) La fréquence de référence. — La fréquence des battements est 
comparée à la fréquence du secteur. 

Le Service Technique de l’Électricité de France a bien voulu mettre 
à notre disposition les courbes de fréquence du secteur en fonction du 
temps, enregistrées pendant une période de plusieurs mois. À partir 
de ces courbes, nous avons déterminé la stabilité moyenne de la fré- 
quence de référence. La fréquence du réseau varie peu autour de 40,5 hz. 
Nous avons mesuré la surface entre la droite v — 49,5 hz et la courbe 
inscrite par l’enregistreur pendant une période d’un mois. Nous avons 
pu obtenir ainsi la stabilité moyenne de la fréquence du secteur pendant 
1 heure ; elle est égale à : 


49,5 Æ 0,02. 


Cette stabilité est suflisante pour que la précision des mesures de suscep- 
tibilité soit de l’ordre de 1 p. 100. 


C) Dispositif de comparaison entre la fréquence des battements 
et la fréquence de référence. — La fixité de la basse fréquence des 
battements est contrôlée à l’aide d’un tube cathodique. On forme sur 
l'écran du tube un cercle de déphasage, en portant sur les plaques 
horizontales et verticales une fraction de la tension du secteur déphasée 


de t/2. Sur le Wehnelt du tube est appliquée la tension d’oscillation: 


des battements. Lorsque la fréquence des battements est un multiple 
entier de la fréquence du secteur, on observe sur l’écran un nombre 
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d’ares de cercle égal à ce multiple et ces arcs de cercle sont immobiles. 
Une variation de la fréquence des battements entraîne une rotation 
des arcs de cercle. 

Le calcul montre (23) qu'il est souhaitable de choisir le nombre 
d’ares de cercle petit, c’est-à-dire de régler la fréquence des battements 
à sa valeur minimum (50 hz). Cependant les spots gagnent en netteté, 
d’où une meilleure précision du pointé, lorsqu'ils sont nombreux. En 
pratique on utilise un nombre d’ares de cercle compris entre 6 et 10, 
ce qui correspond à une fréquence comprise entre 300 et 500 hz. 

La durée de l’immobilité des spots sur l'écran du tube cathodique 
renseigne immédiatement sur la stabilité des oscillateurs. En outre, 
l’appréciation de l’immobilité se fait en moins d’une seconde. 


CHAPITRE III 


Étude théorique de l'influence du champ électrique 
sur les mesures de susceptibilités magnétiques. 


Lorsqu'on introduit un échantillon non conducteur dans une bobine 
faisant partie d’un circuit oscillant haute fréquence, la variation de 
fréquence observée est proportionnelle à la susceptibilité magnétique 
et à la constante diélectrique de l’échantillon. Or, pour mesurer la 
susceptibilité magnétique, l'influence de la constante diélectrique doit 
être éliminée. Pour résoudre ce problème, il est commode de considérer 
séparément le champ électrique associé à la capacité propre de l’enrou- 
lement et le champ électrique associé au champ magnétique variable. 


I. — Le champ électrique associé à la capacité propre 
de la bobine. 


Il est bien connu qu’un solénoïde constitue non seulement une induc- 
tance et une résistance mais aussi une capacitance non négligeable, 
généralement appelée capacité propre ou répartie de la bobine. 

Si la résistance en courant alternatif des spires et la conductance 


… entre les spires sont très faibles, on se rend compte, d’après la répar- 
… tition de la capacité propre, qu’à l’intérieur de la bobine, la direction 
moyenne du champ électrique lié à cette capacité est parallèle à l'axe 
_ de la bobine. 


A) Ordre de grandeur de la variation de fréquence proportion- 


nelle à la constante diélectrique. — Dans un cas simple il est possible 


de montrer par le calcul l'importance relative des variations de fré- 
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quence proportionnelles aux propriétés magnétiques et diélectriques de 
la matière. 

Considérons une bobine à une seule couche de fil, sans mandrim, 
de coefficient de self-induction L, et de capacité propre C;, déterminés 
dans le vide, et plongeons-la dans un milieu non conducteur de constante 
diélectrique e et de susceptibilité magnétique x. La bobine faisant partie 
d’un circuit oscillant à la fréquence v dans le vide, la variation relative 
de fréquence s'écrit : 


dé 


A 1 AL AC 
y 4 2 L Era 
AVE Cole —1) 
= 2TX 2C 


les dimensions de la bobine étant supposées petites par rapport 
au volume du milieu considéré. Par exemple, à 5 MHz, un circuit cou- 
ramment utilisé dans notre appareil comprend une bobine dont la 
capacité propre (, est de l’ordre de 2 uuF (1) et une capacité totale 
C; + C de 100 uuF. Si l’on plonge cette bobine dans du benzène de 


susceptibilité égale à —0,6.10 6 et de constante diélectrique égale 
à 2,2, la variation de fréquence proportionnelle à la constante diélec- | 
trique est égale à : 
2(2,2 — x) 
NS EE LA ES 
AVE (5.108. 2e) 60 000 Hz k 


tandis que la variation de fréquence proportionnelle à la susceptibilité 
magnétique est égale à : 


Av = — 5.106 (— 0,6.107%).2.3,14 — + 19 Hz (?). | 


Expérimentalement on observe que, même si le volume de substance. 
est petit par rapport au volume-de la bobine, la variation de la fréquence 
est encore plus sensible aux propriétés diélectriques de l’échantillon 
qu’à ses propriétés diamagnétiques. 


B) Moyen permettant d’éliminer l’influence du champ électrique 
longitudinal. — Les propriétés électriques de la matière masquant 
complètement ses propriétés diamagnétiques, il n’est pas possible 
d'obtenir la valeur de la variation de fréquence due uniquement à 
l'augmentation du coefficient de self-induction à partir de la variation 
totale de la fréquence. En effet, même dans les conditions les plus favo- 
rables (les propriétés électriques de la substance et la capacité propre 
de la bobine étant connues), un caleul d’erreur simple montre que la : 


aachomenst dires. mn if, 2 4) 


sé s 


() D’après Medhurst (33), la capacité propre d’une bobine, en uuF, est 
sensiblement égale à son diamètre exprimé en centimètres. 
(*} Le coefficient de remplissage est, dans ce cas, égal à 1. 
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| Stabilité de l’oscillateur doit être multipliée par 100 environ pour que 
» la précision soit de I p. 100 sur les mesures magnétiques. 
à Pour éliminer le champ électrique longitudinal, on introduit dans 
- la bobine un tube cylindrique conducteur suivant ses génératrices et 
- soigneusement relié à la masse de l'appareil. Le cylindre, assimilable 
à un conducteur creux, est le siège de courants de conduction longitu- 
« dinaux tendant à neutraliser la différence de potentiel entre chaque 
- spire. Son potentiel moyen est d’autant plus voisin du potentiel de la 
. masse que sa résistance longitudinale est faible à la fréquence considérée. 
L'emploi d’un écran est le seul procédé qui permette de mesurer 
» avec précision les susceptibilités diamagnétiques en haute fréquence. 
Toutefois, 1l n’est pas sans présenter quelques inconvénients. D’une 
« part, l'écran amortit le circuit oscillant et d’autre part, même s’il modifie 
* peu le champ magnétique — sa perméabilité étant voisine de I et sa 
… conductibilité dans les directions autres que suivant ses génératrices 
… étant faible — il modifie le couplage entre la substance et la bobine. 


3 


; 
( 


II. — Le champ électromagnétique 
‘ à l’intérieur d’une bobine munie d’un écran. 


L'étude du champ électromagnétique à l’intérieur de la bobine et de 

* son influence sur les mesures de susceptibilités magnétiques se trouve 

- considérablement simplifiée par la présence de l’écran. En eflet, ce 

” dernier éliminant complètement le champ électrique longitudinal, il ne 

* subsiste dans l’espace où l’on introduit l'échantillon qu’un champ 

électromagnétique de forme analytique simple. Le problème à résoudre 

“ est le calcul des modifications apportées à ce champ par la présence de 

= Ja substance et des répereussions sur le coefficient de self-induction de 
» Ja bobine, 


+ A) Le champ électrique associé au champ magnérique variable. 
 __ Le calcul n’est simple que si le rapport de la longueur de la bobine 
+ à son diamètre est grand. À cette condition, et pour des points proches 
du centre de l’enroulement, seule la composante du champ magnétique 
! suivant l'axe de la bobine, H., est différente de zéro. Lies équations de 
* Maxwell-Faraday en coordonnées cylindriques se réduisent à : 


dr 7e APT MC ANOT 


| le champ électrique E étant exprimé en U. E.S. et le champ magné- 
tique H en U. E. M. ; u est la perméabilité du milieu et c la vitesse de 


» la lumière. 
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Cette équation admet comme solution : 


7} OHZ K 
2c Ot re 


Ee = 


Étant donné que le champ est fini en tous points et en particuher au 
point r = 0, la constante K figurant dans l'équation doit être nulle. 

Dans l’espace intérieur de l’écran et près du centre de la bobine, le 
champ magnétique H est uniforme ; posons-le égal à H, sin wi. L’expres- 
sion du champ électrique devient : 


H,r 
E=—yu—"0 cos ot. (3) 


C'est le champ électrique circulaire associé au champ magnétique 
variable. 


B) Modifications apportées au champ électromagnétique par la 
présence d’un échantillon. — Lorsqu'un échantillon non conducteur 
est placé dans un champ électromagnétique variable, il est le siège de 
courants diélectriques dont la densité moyenne est, à chaque instant : 


dP 
L 


LT 


P étant la polarisation du diélectrique à l’instant t. Ces courants sont 
dus, d’une part à l’orientation des dipôles moléculaires par le champ 
électromagnétique variable, et d'autre part à la variation de la distance 
séparant les charges qui constituent ces dipôles. 

Grâce à l’écran les courants diélectriques ne modifient pas les courants 


de charges de la bobine, donc sa capacité propre. En revanche le coeffi- 


aient de self-induction est modifié car il apparaît un champ magnétique 
interne égal à : 
’ = 2 1 
(e — 1)pr/w°H, sin wt 
Eie Ga ï = 3 2 
4c 


Ce champ est en phase avec le champ initial créé par la bobine, mais 
de sens opposé. Il est directement proportionnel à la constante diélec- 
trique de l'échantillon, au carré de la fréquence utilisée et au carré du 
rayon du volume de substance considérée, 


C) Variations de fréquence proportionnelles à la constante 
diélectrique. — L'augmentation du flux dans la bobine due à un 
élément de volume AV d’un diélectrique est égale à : 


(e — 1)ur?w?H, sin otnAV 
AD — ac? 


n étant le nombre de spires de la bobine. 
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| La variation relative de self-induction s’écrit alors en posant u égal 
LES: 
| 


| LT it (4) 
Vs étant le volume de la bobine, et celle de la fréquence devient : 


ANR (se — 1)w°?r? 


Ay PA 
; 1 16.c? LB) 


V 


D | 
| 


en posant + — » (n étant le coeflicient de remplissage). 

A 
; Ainsi, même en utilisant un écran supprimant le champ électrique 
longitudinal, il subsiste une variation de fréquence proportionnelle à la 
constante diélectrique, mais cette variation est de sens opposé à celui 
de la variation due aux modifications de capacité propre de la bobine. 


Exemple : 


MON T = | CM; 102 
— cas du benzène, dont la constante diélectrique est égale à 2,2 : 
Ny=— 07 HZ; 
— cas de l’eau, dont la constante diélectrique est égale à 80 : 


Av 8 Hz. 


On se rappelle que la variation de fréquence proportionnelle uniquement 
à la susceptibilité magnétique est de l’ordre de 3 Hz dans les deux 
» cas. 


D) Moyens permettant de rendre négligeable l’influence du 
champ électrique circulaire. — Le champ électrique associé au 
champ magnétique ne peut être éliminé sans, par la même occasion, 
éliminer le champ magnétique à l’intérieur de la bobine. Tout au plus, 
peut-on rendre les perturbations qu’il apporte aux mesures négligeables 
… devant l'effet diamagnétique étudié. 

Le phénomène parasite n’aura aucune influence sur les mesures magné- 
à tiques si la variation relative de fréquence proportionnelle à la constante 
diélectrique est inférieure à 6.107, soit : 

2 6.10 °16c? 


(E=— 1)o?r < DER 


Le problème qui se pose est de savoir à quelle fréquence régler l’oscilla- 
teur pour que cette relation soit vérifiée, lorsque l’on mesure la suscep- 
tibilité d’un corps possédant une constante diélectrique donnée, placé 
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dans un tube de mesure de rayon minimum imposé par la bobine. Consi- 
dérons les cas du benzène et de l’eau et supposons que r — 1 cm: 


— Pour le benzène : 


— Pour l’eau : 


WEAR EOIEEZ 


v < 40 000 Hz. 


Si le rayon est égal à 0,3 cm : 


— Pour le benzène : 


— Pour l’eau : 


VIT TO EL 


VE T3 2 ROLE: 


III. — Étude du couplage entre la bobine, 


l’écran et l’échantillon. 


Nous avons supposé jusqu’à présent que le rôle de l’écran était uni- 
quement d'éliminer le champ électrique longitudinal. Pour qu'il en 
soit ainsi, il faut que sa conductibilité soit grande suivant ses généra- 
trices et nulle dans tout autre direction. Alors qu'il est facile de réaliser 
un écran remplissant la première condition, aucun ne satisfait complè- 
tement à la seconde. Nous allons examiner les modifications qu’il y a 
lieu de faire subir aux équations (4) et (5) obtenues précédemment, 


Echantillon 


mutuelle et négligeons, tout d’abord, le couplage capacitif. Posons : 
L;, coeflicient de self-induction de la bobine, 


INTRA 


cran 


{E 


Bobine 


lorsque la conductibi- 


hté de l’écran dans les 


directions autres que 
celle de ses généra- 
trices n’est pas nulle, 


A) L’échantillon 


ne modifie pas le 


couplage capaci- 
tif. —  Assimilons 
Pensemble bobine- 
écran - substance 
(fig. 7) à un système 
couplé par induction 


Le, L+, coeflicients de self-induction du circuit équivalent de l’écran 
et de la substance, 


Z», impédance sur laquelle est fermé le cireuit équivalent de l'écran, 


Mis, M5, Ms1, coefficients d’induction mutuelle entre la bobine et 
l'écran, l'écran et la substance, la bobine et la substance. 


tt En dé 2 DE te Sn ee 
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- 
| se , 2 . . É . 

L'impédance Z, sur laquelle est fermé le circuit équivalent de la sub- 
- Stance est nulle car le temps de relaxation des dipôles moléculaires (voi- 


} sin de 107%) est bien inférieur à la période des oscillations de l’oscilla- 
“teur d'essai. 


À partir de ces coefficients, sont définis les termes de couplages K;, 


ES et K : 
F Mis = MS 4YRET, 


= 

= 
Œ 
Co 

_— 


M, = 1/Kilole 
Ms = M, = Ki LL, 


“et l'impédance équivalente, en notation imaginaire, de la bobine s’écrit : 


#1 
ù MyM,o°? 
3 FE M0? ( MM œ?\ M0 + re 
AT EL ) ÿ 
: ü Lo a 1Lo Mao jo / M}/0° 
; ME DU D PO Ve more 
NME Ex 1L30 


“Si, dans cette relation, nous posons Z, et L, égaux à zéro, ce qui revient 
# . , . . j 
à supposer que l’écran est parfait, 1l vient, en remplaçant M,, M,, M, 
par leur valeur : 
ü 

ANT LS / 2, 

A Æ= L, (x ÉE K?) 


1 
14 


“expression dans laquelle A représente la self-induction équivalente de 
J’enroulement. La variation relative de self-induction, lorsque l’on intro- 
“duit un échantillon dans la bobine, s’écrit alors : 


A— I, 


r 2 
ne. Ra 


dr bn tn es ‘Ele d 


D’ après ce qui a été dit plus haut, on voit 
que l’on peut identifier K? à l’expression 


à (e — 1)w?r? 

1 nf 4x ET | (6) 
ce 
En réalité l’écran n’est pas parfait. Dans 
le cas d’un écran métallique l° PT Le 


est capacitive ; elle est égale he ; C étant 


Ja capacité répartie des fentes. Le lignes 
de forces du champ électrique entre les 
armatures du condensateur constitué par 
l'écran (fig. 8) pénètrent à l’intérieur de 
Vécran. Dans ces conditions, l'échantillon modifie la capacité entre les 
fentes de l'écran, ce qui entraîne une variation de la self équivalente: 
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de la bobine. En effet, la self équivalente, sans substance dans 
l'écran, s'écrit maintenant : 


L,L, K°?o 


I 
A to 


SL 


et la variation de la self-induction de la bobine lorsque la capacité C 
de l'écran varie de AC : 


L,L,K?AC 
= sn. 
(40 =) (dr 
et par suite : 
AA L,K? AC 
A I | (Ge 
(14 Ca 
: IALERE 
en négligeant —— © devant L:. 
Loco — a) 
D'où : 
ADLS CA A - AC 
ren LR Ge. mr (7) 


car L,Cuw? est petit devant 1. 

La variation du coeflicient de self-induction est de sens opposé à 
celle calculée à partir de la relation (6), donc de même sens que celle 
entraînée par un écran n’éliminant pas complètement le champ élec- 
trique longitudinal. Cette variation n’est pas négligeable. 

Posons L, = 107" H'et C— #10 2,5; a MHz 0 ="r0 Mere 
de l’ordre de 0,5 ; 1l vient : 


AL 
L 


AC 
NO" les TG 
Il ff AC . Has s = , < = 
sulhit que soit supérieur à 107 pour que l'effet soit aussi grand que 
l'effet diamagnétique et l'effet diélectrique combinés. 
Considérons maintenant l'écran électrolytique. L’impédance Z, est 
une résistance ; posons-la égale à R. Un calcul analogue à celui que nous 


avons indiqué au paragraphe précédent montre que la variation de 
self-induction s'écrit comme suit : 


2 
AL ENreT [ (E—= 1)@?r? ; à Ka Low? 
ee late al RSR 
207 + (:) 


À, étant la conductibilité de l'écran. 


à Ré sl 


ET TR = 


TU V7 
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De cette relation, nous pouvons déduire les conséquences suivantes : 


— Pour un échantillon de susceptibilité et de constante diélectrique 
données, la variation de fréquence est une fonction décroissante de la 


o 
vKin 


conductibilité. La valeur maximum Av est égale à - lorsque À, = 0. 


2 
— Dans le domaine de conductibilité qui nous intéresse, la pente 


de la courbe Av — if) dépend principalement du coeflicient de cou- 
€ 


plage K?, donc en première approximation de la constante diélectrique 
de l’échantillon. 

— Lorsque K, devient plus grand que K,;, dans le cas, par exemple, 
d'un écran très conducteur et d’une substance de constante diélectrique 
élevée, la variation de fréquence peut devenir plus faible que celle 
observée dans le cas d’une substance faiblement diélectrique. 


En résumé : 


— La variation de fréquence relative à un échantillon diamagnétique 
non conducteur introduit dans la bobine sans écran est proportionnelle 
à la susceptibilité et à la constante diélectrique du corps étudié. La 
variation de fréquence proportionnelle à la constante diélectrique est 
due aux modifications de la capacité propre de la bobine. Elle est beau- 
coup plus importante que celle qui est proportionnelle aux propriétés 
diamagnétiques de l’échantillon, et de sens opposé. Pour supprimer cet 
effet parasite, on introduit dans la bobine un écran métallique. 

— Lorsque la bobine est munie d’un écran, il subsiste une variation 
de fréquence proportionnelle à la constante diélectrique. Cette variation 
est due aux modifications apportées par l’échantillon au champ électro- 
magnétique à l’intérieur de l’écran. Aux fréquences utilisées, elle est 
généralement de même ordre de grandeur et de même sens que la varia- 
tion de fréquence due aux propriétés diamagnétiques de l’échantillon. 
Pour rendre cet effet négligeable, il faut régler l’oscillateur à une fré- 
quence faible et utiliser un tube de mesure de petit diamètre. 

— La présence d’un écran, électrolytique ou métallique, modifie le 
couplage entre la bobine et l'échantillon. Dans le cas d’un écran électro- 
lytique, la variation de fréquence dépend de la conductibilité de la 


_ solution. La variation de fréquence ne dépend pas de la valeur de la 


capacité propre de l’écran métallique, mais elle dépend des modifications 
apportées à cette capacité par la substance étudiée. Elle est alors de 
sens opposé à celui de la variation normalement observée. 


Il ressort de cette étude qu’il n’existe pas d’écran idéal pour mesurer 
les susceptibilités magnétiques en haute fréquence de substances douées 
de propriétés diélectriques importantes. 
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CHAPITRE IV 


Étude expérimentale de l'influence du champ électrique 
sur les mesures de susceptibilités magnétiques. 


I. — Mesures effectuées dans une bobine munie 
d’un écran métallique. 


A) Étude expérimentale du champ électrique longitudinal. — 
Lorsque les courants diélectriques et les modifications de capacité entre 
les fentes de l’écran sont négligeables, la variation de fréquence relative 
à un échantillon de constante diélectrique et de susceptibilité connues 
renseigne sur l'efficacité de l’écran pour éliminer le champ électrique 
longitudinal. 

Soit 3 cm° de benzène dans un tube de mesure de 0,5 em de rayon, 
introduits dans la bobine III, l’oscillateur d’essai étant réglé à 5 MHz. 

Compte tenu des relations (7) et (6) du chapitre précédent, la varia- 
tion de fréquence théorique s'écrit : 


« 


AE —< 1 (47x — ET) + L,K,Co? + | (8) 


lorsque l’écran élimine parfaitement le champ électrique longitudinal. 
Assimilons le coeflicient de remplissage au rapport du volume de + 
liquide au volume de la bobine : n = 0,165. E 
Léttenne een approximativement à 6.107° peut être négligé 
Sc? e 3 
devant 4rxn, égal à 1,3.1076. Le second terme L,K,Co?%, proportion- 
nel à la constante diélectrique, n’est pas connu avec précision. Cepen- 
dant, étant donné la faible constante diélectrique du benzène (2,2) et 
le petit rayon du tube de mesure, nous pouvons également le négliger 
devant 4mx. L'expression de la variation de fréquence se réduit à: : 


É dn:1, 


AY = — 2rxnv. 


La variation de fréquence calculée est égale à 3,2 Hz. 

La variation de fréquence mesurée dans la bobine III munie d’un 
écran en argent de 0,04 mm d’épaisseur fendu suivant 30 génératrices, 
est égale à 3,3 Hz. Compte tenu de la valeur approximative adoptée 
pour », l’accord entre les variations de fréquence calculées et mesurées 
est très satisfaisant. Dans ces conditions, le champ électrique longitu- 
dinal ne perturbe pas les mesures de susceptibilités magnétiques. Nous 
avons vérifié qu’il en était de même pour tous les corps possédant une 
faible constante diélectrique. 
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| 
| 

| Lorsque la constante diélectrique du corps étudié est importante, 
: l'étude de l’efficacité de l’écran pour éliminer le champ électrique longi- 
> tudinal se complique notablement car il faut tenir compte de tous les 

termes de l’équation (8). 

Ê Nous avons mesuré la variation de fréquence relative à six liquides 
de constantes diélectriques échelonnées entre 2 et 80. Nous avons choisi 
le dioxane, l’eau et quatre mélanges eau-dioxane, de constante diélec- 
L trique connue (Akerloft et Short (1)). Les résultats des mesures relatives 
- aux mélanges dioxane-eau, effectuées dans la bobine III, à $ MHz, 
… sont groupés dans le tableau IIT (Av,,,). Nous avons porté dans le 
- même tableau les variations de fréquence théoriques, calculées en ne 
…. tenant compte que des propriétés magnétiques des liquides (Av). 


Ces valeurs sont obtenues en prenant le benzène comme corps de réfé- 
7 Av 


“ rence. Enfin, nous avons indiqué la valeur du rapport re 4 

: cal 

r 

k Tagreau III 

4 

L 

4 Solution | € AVexp AYcal AVexp/A"cal 

€ | 

3 | 

3 Bonzéne.:. 74 T3 1 2e 5:34 

L DiOXAne pur 2 5,06 5,07 I 

A Dioxane 70 p. 100 . .f 18 4,77 5,40 0,882 

4 ; Dioxane 60 p. 100 . .| 26 4,53 5,63 0,807 

ÿ Dioxane 50 p.100 . .| 34 4,28 5,73 0,748 
Dioxane 20 p.100 . . 62 3,29 5:97 0,552 
HAUTpULE MALE UN. C7: 80 2972 6,23 0,437 


Av 


On remarque que Rs s'éloigne d’autant plus de I que la constante 
cal 


$ 

À diélectrique est plus élevée : l’induction électrique parasite à l’intérieur 
: de la bobine n’est plus négligeable lorsqu'il s’agit d’un liquide possé- 
. dant une forte constante diélectrique. 

Afin de confirmer ces derniers résultats, nous avons utilisé un tube 
* de mesure constitué par trois tubes coaxiaux. Les diamètres des tubes 
ont été choisis de façon que pour une même hauteur de liquide, les 
> volumes dans les trois compartiments du tube de mesure soient égaux. 
> Nous avons mesuré la variation de fréquence relative à une même 
| quantité de liquide placée soit près de l'écran, dans le compartiment 
_ extérieur, soit dans le compartiment intérieur le plus éloigné de l’écran. 
D Les résultats sont portés dans le tableau IV (mesures effectuées dans 
Ja bobine Î). : 

La variation de fréquence dépend de la constante diélectrique de 


14 
k 
à 
| 
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TaBceAu IV 


Solution € LES AVcal AVexp/A cal 
Tube ext. 2,01 
Benzene "#0. m2: Tube méd. 1,98 
Tube int. 1,95 
Tube ext. 1,93 1,93 ji 
Dioxane pur. "| D, Tube méd. 1,90 1,88 I 
Tube int. 1,84 1,85 I 
Tube ext. 0,77 2,03 0,38 
Dioxane 7op.100 . .| 18 Tube méd. 12/7 2,00 0,685 
Tube int. 103 1,07 0,98 
Tube ext. 0,137 2,08 0,066 
Dioxane 60p.100 . .| 26 Tube méd. 1,10 2,05 0,535 
Tube int. 1,79 2,02 0,885 
Tube ext. 0,13 22 — 0,155 
Dioxane 50 p. 100 . .| 34 Tube méd. 0,825 | 2,09 0,390 
Tube int. 1,68 2,06 o,815 
Tube ext. 0) 2,25 Æ 
Dioxane 20 p. 100 . .| 62 Tube méd. — 0,420 2302 — 0,180 
Tube int. 1,51 2,18 0,690 
Tube ext. 00 2,94 — 1,67 
LAN OT TES 0 LRSIO Tube méd. — 0,77 2,31 — 0,346 
Tube int. 1,40 2,28 0,615 


i 


l’échantillon et du rayon du volume de liquide. Le sens de cette varia- 
tion est celui prévu théoriquement si l'écran n’élimine pas complète- 
ment le champ électrique longitudinal. Ainsi, la variation de capacité 
propre de la bobine serait négligeable lorsque la constante diélectrique 
du liquide étudié est faible, mais deviendrait importante lorsque la 
constante diélectrique croît. 

Afin de nous assurer que le phénomène observé n’est pas dû à une 
modification de la capacité propre de la bobine nous avons mesuré la 
variation de fréquence de liquide possédant une forte constante diélec- 
trique, en faisant varier l’épaisseur de l'écran, la largeur de la fente et 
en modifiant la mise à la masse de l’écran. Il ressort de cette étude 
un ensemble de résultats très cohérents indiquant que le champ élec- 


trique longitudinal est complètement éliminé par l’écran métallique | 


épais interrompu suivant un grand nombre de génératrices. 


B) Étude expérimentale de la variation de capacité propre de 
l'écran. — Le champ électrique longitudinal n’étant pas en cause, la 
diminution de la variation de fréquence observée ne peut être due qu’à 


ni à 
oi 


" 


L''hhh : lits Maé don | 


= ——, 


‘capacité entre les bords des fentes de l’écran. Le terme + L,K;w? — 
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une modification de la capacité propre de l'écran. Bien que les cou- 
rants diélectriques au sein des liquides étudiés ne soient pas négligeables, 


—1)w?r?" 


ER 2 : : (e 

la variation de fréquence dont ils sont responsables Sur) Jeisens 
I10c* 

opposé à celui observé, est moins importante que celle due à la variation 


Y pa I CNT E 
de capacité entre les bords des fentes de l’écran : — vLK,Co?— . 


Nous avons mesuré la variation de fréquence relative à des liquides 
fortement diélectriques, d’une part dans un tube de mesure cloisonné 
et d’autre part à une fréquence autre que 5 MHz. 


1) Mesures dans un tube cloisonné. —— [Dans un tube de verre, nous 
avons collé une cloison en plexiglas, de façon à séparer l’espace intérieur 
du tube en deux compartiments hémi-cylindriques. L’écran était en 
argent de 0,04 mm d'épaisseur, rainuré suivant 30 génératrices. 

Les deux compartiments du tube cloisonné étant remplis d’eau, la 
variation de fréquence est sensiblement inférieure à deux fois la valeur 
mesurée dans chaque compartiment pris séparément, mais l’eau appa- 
raît toujours diamagnétique alors qu’elle apparaît amagnétique lorsque 
la cloison est retirée. 

Ces résultats confirment la présence et l’importance des courants 
diélectriques au sein du liquide. En effet, l'introduction d’une cloison 
dans le tube de mesure modifie la répartition des courants diélectriques, 


5 ; ce £ (e—1)«w?r? 
donc contribue à diminuer l'importance du terme —-—%: Par 
contre, le cloisonnement du tube n’a aucun effet sur la variation de 

AC 


ti 
reste constant. 
2) Mesure de la variation de fréquence relative à des liquides de forte 


- constante diélectrique aux fréquences 2,5 et 1,25 MHz. — Étant donné que 


les deux termes dépendant de la constante diélectrique sont propor- 


à , : Yexp ; 
tionnels au carré de la fréquence, la valeur du rapport 4, , relative 
cal 


‘aux solutions eau-dioxane, doit s’approcher d'autant plus de 1, que 


Ja fréquence de l’oscillateur est faible. 


L'oscillateur d’essai étant équipé de la bobine T et d’un écran en 


* argent de 0,04 mm d'épaisseur, la fréquence a été réglée successivement 


à 2,5 MHz et 1,25 MHz. Les mesures ont été effectuées dans le tube 
de mesure à trois compartiments concentriques déjà décrit. 

Les résultats des mesures effectuées à 2,5 MHz et 1,25 MHz sont 
portés dans le tableau V. 

D’après ces résultats, on voit que : 

__ dans le cas du benzène et du dioxane, la variation relative de 
fréquence est sensiblement la même aux trois fréquences (voir 


tableau IV); 


+ 
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TABLE AU UN 


— 
| 
| AVexp/AYeal Vexp lAVea 
| SAR à 2,5 MHz à 1,25 MHz 
| | 
Tube ext. 
Benzentir- Per LR" 03) | Tube méd. 
| | Tube int. 
| 
| 
Tube ext. | I I 
Dioxañe-pUL Ce RNCS EME Tube méd. I I 
Tube int. I I 
| Tube ext. 0,907 I 
Dioxane 7o p.100 . .| 18 | Tube méd. 0,945 I 
| | Tube int. 0,990 I 
| Tube ext. | 0,885 I 
Dioxane 60 p.100 . .| 26 Tube méd. 0,955 0,99 
| Tube int. 0,970 I 
‘ Tube ext. 0,817 
Dioxane 50p. 100 :. .-|" 34 Tube méd. o,881 di 
| | le ATube int0pi 0,965 
| 5 Ê 
| Tube ext. 0,625 0,95 
Dioxane 20 p. 100. .! .| 62 Tube méd. 0,763 0,99 
Tube int. 0,880 I,0I \: 
| Tube ext. 0,400 0,915 
au eert PRET NT RS Tube méd. 0,643 0,97 
Tube int. 0,857 1,03 


— la valeur du rapport Av,,/Av.au est d'autant plus voisine dé I 
que le rayon du volume de liquide est petit ; 
— la pente de la courbe Av,,/Avea = f(E) dépend de la fréquence. 


À 1,25 MHz, dans le compartiment intérieur de la cellule, l'erreur 
sur la valeur de la susceptibilité est voisine de 2 p. 100 pour tous les 
liquides dont la constante diélectrique ne dépasse pas 80. À 2,5 MHz, 
dans le même compartiment, l'erreur n’est négligeable que si la constante 
diélectrique ne dépasse pas 20. Quant aux mesures de susceptbilités 
magnétiques effectuées à 5 MHz, elles ne sont précises que si la cons- 
tante diélectrique est très faible, inférieure à 8. 

Les hypothèses qui nous ont permis d'établir la relation (8) donnée 
page 402 se trouvent ainsi pleinement confirmées. 

En résumé :; 


1) La variation de fréquence proportionnelle à la constante diélec- 
trique est due à la fois aux courants diélectriques dans le liquide et à la 
variation de capacité entre les bords des fentes de l'écran ; ; ce dernier 
phénomène est le plus important, 


a 
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2) L'effet diélectrique est négligeable devant l'effet diamagnétique 
si le rayon du tube de mesure est petit et si la fréquence de l’oscilla- 
teur est faible. Ces conditions sont réalisées pour une fréquence voisine 
de 1 MHz et un rayon de l’ordre de 3 mm. 


on dattes de 


Le Il. — Mesures effectuées dans une bobine munie 
: d’un écran électrolytique. 


; L'étude expérimentale de l'écran électrolytique est plus délicate que 
… celle de l’écran métallique car la variation de fréquence dépend d’un 
grand nombre de facteurs. En effet, outre les facteurs étudiés précé- 
demment, à savoir, la susceptibilité magnétique x de l'échantillon, sa 
constante diélectrique €, le rayon r du volume utilisé et la fréquence y 
de losallateur, interviennent également la conductibilité de l'écran à,, 
… le rayon r’ de l’écran et la mise à la masse de l’écran. 
| Lorsque la conductibilité de l’électrolyte est supérieure à 0,08 Q-1 em-1 
l'écran convenablement relié à la masse élimine parfaitement le champ 
électrique longitudinal. Pour des valeurs de la conductibilité inférieures 
à cette valeur on observe une augmentation de la variation de fréquence 
d'autant plus grande que la constante diélectrique de l'échantillon est 
élevée (fig. 9). 

La valeur de la conductibihité de l’électrolyte pour laquelle les 
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courbes Av (benzène) — f,(À,) et Av (eau) = f,(à,) se coupent dépend 
outre de la fréquence de l’oscillateur, des termes de couplage K; et Ko 
done du rayon du volume de substance utilisée et du rayon de l’écran. 

Nous avons mesuré la variation de fréquence relative à l’eau et aux 
mélanges eau-dioxane en fonction du rayon de l’écran et du rayon de 
volume de substance étudié. Le sens de la variation est en bon accord 
avec celui prévu théoriquement. 

Enfin, nous avons montré que les phénomènes parasites dus à la 
constante diélectrique de l'échantillon deviennent rapidement négli- 
geables lorsque la fréquence des oscillations diminuent, 


Conczusiron. — Les deux types d’écrans étudiés, métallique et élec- 
trolytique, sont également eflicaces pour éliminer le champ électrique 
longitudinal. 

Le système couplé, constitué par la bobine, l’écran et la substance, 
considéré au chapitre précédent, rend compte qualitativement des 
résultats obtenus en utilisant l’éeran électrolytique. 

Dans le cas de l’écran métallique, les résultats des mesures sont 
cohérents, si, outre le couplage entre la bobine, l'écran et la substance, 
on tient compte de la capacité entre les bords des fentes. 

Dans tous les cas, il est indispensable de régler l’oscillateur à une 
fréquence faible et d'utiliser une bobine de petit diamètre. 


TROISIÈME PARTIE 


RÉSULTATS ET APPLICATIONS DES MESURES 
DE SUSCEPTIBILITÉS MAGNÉTIQUES 
EN HAUTE FRÉQUENCE 


CHAPITRE PREMIER 


Description d’une mesure. 


[. — Recherche de la zone de linéarité du condensateur 
de mesure. 


Les mesures de susceptibilité étant relatives il n’est pas indispen- 
°r, px DE 

sable d’étalonner de manière absolue les variätions de fréquence en 

fonction des variations de la capacité du condensateur de mesure. Il 
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suffit, en fait, de trouver une zone de variation de capacité linéaire en 
fonction de la fréquence. 

Nous avons construit un deuxième oscillateur à quartz B’ identique 
à l’oscillateur fixe B de l'appareil. La fréquence des battements entre 
ces deux oscillateurs, comprise entre 300-et 1 000 Hz, est appliquée au 
Wehnelt du tube cathodique de l’appareil. . 

Le condensateur C;, étant au minimum de sa capacité, l’aiguille 
sohdaire du démultiplicateur est amenée dans une position correspon- 
dant au début de la graduation du cadran de lecture. En agissant sur 
l’oscillateur B’, on arrête les ares de cercle sur l’écran du tube catho- 
dique. Le nombre d’arcs de cercle doit être petit afin d’être compté 
facilement. Lorsque ce réglage est terminé, on considère la fréquence 
de l’oscillateur B' comme fixe. Les arcs de cercle sont alors immobilisés 
très exactement en manœuvrant le bouton c (fig. 3 b) et une première 
lecture, n,, est faite sur le cadran b. On augmente ensuite la capa- 
cité du condensateur C,, en agissant sur ce même bouton c jusqu’à une 
nouvelle immobilité des arcs de cercle ; soit n, la deuxième lecture. 
Le nombre d’arcs de cercle diffère d’une unité par rapport à celui 
compté précédemment ; la différence n;, — n, correspond done à 
une variation de la capacité C,, telle que la fréquence de l’oscilla- 
teur B est modifiée de 50 Hz. 

La capacité du condensateur C,,, est de nouveau augmentée et, chaque 
fois que les arcs de cercle sont immobilisés, une lecture est faite. Dans 
lun des montages utilisés, nous avons trouvé les variations de fré- 
quence, par unité de 50 Hz, portées dans le tableau VI. 


Tasreau VI 


Nombre d’arcs de cercle immobi- 
fisessurlécran.t fe... 176 gl 8 9 10 TRE 


Lecture du cadran à l'immobilité .|135 284 439 621 803 I 000 


Nombre de divisions du cadran 
correspondant à 50 périodes  . 149 165 182 182 197 


Entre les divisions 440 et 800, la variation de fréquence est une fonc- 
tion linéaire de la capacité. À l’intérieur de cette gamme, nous avons 
vérifié que 50 périodes correspondaient toujours au même nombre de 


divisions. 


II. — Le corps de référence. 


L'appareil ne permettant d’effectuer que des mesures de suscepti- 
bilités magnétiques relatives, il est indispensable que le corps pris 
comme référence ait une susceptibilité connue avec précision. Le corps 
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le plus généralement adopté pour les mesures de aus copies 
diamagnétiques à l’aide d'appareils à champ statique est l’eau. Mais, 
étant donné la valeur élevée de sa constante diélectrique, nous lui avons 
préféré le benzène qui constitue une référence secondaire souvent 
employée. , 

La valeur de la susceptibilité magnétique du benzène semble être 
maintenant définitive ainsi qu’en témoigne la compilation publiée 
récemment dans la Technique de l’ Ingénieur (49) ; nous avons adopté 
la valeur de — 0,700 107$ C. G.S. 


III. — Position de la substance dans la bobine. 


Le coefficient de remplissage à l’intérieur des bobines n'étant pas 
constant, la valeur de la susceptibilité ne peut être déterminée avec 
précision que si les mesures relatives au corps de référence et à la sub- 
stance étudiée sont effectuées rigoureusement dans les mêmes conditions. 

La substance étant le plus souvent dans un tube de mesure, c’est la 
position de ce tube et la hauteur de substance utilisée qui doivent être 
très exactement définies par rapport à l’enroulement. 

La hauteur de substance introduite dans le tube de mesure doit être 
rigoureusement identique à celle du corps de référence. Cette condition 
est facile à observer dans le cas des liquides puisque les volumes peuvent 
être mesurés avec précision à l’aide d’une pipette. Il n’en est pas de 
même dans le cas des substances solides, lorsqu'elles se présentent sous 
la forme d’une poudre microcristalline. Cette poudre est introduite 
dans le tube de mesure par petites quantités et tassée régulièrement 
jusqu’à ce que la hauteur corresponde à celle du liquide de référence. 
La hauteur de substance ne peut être mesurée avec précision que si 
la surface de séparation substance-air se rapproche d’un plan parfait. 
Il est indispensable de nettoyer soigneusement la partie non remplie 
du tube et de terminer le tassage avec un agitateur en verre ayant une 
extrémité taillée à angle vif. 


IV. — Description des mesures. 


Soit à mesurer la susceptibilité d’un corps diamagnétique, le corps 
de référence étant le benzène. La mesure consiste à déterminer la varia- 
tion de fréquence relative au tube de mesure rempli de la substance 
étudiée, au tube de mesure vide, et enfin, au tube de mesure rempli 
du corps de référence. Le mode opératoire est le suivant : 


a) Mise en marche de l'appareil. — L'appareil est branché directe- 
ment sur le secteur. Il doit être mis en marche environ une demi-heure 
avant son utiisation, de manière que l’oscillateur d’essai ait atteint, 
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au moment des mesures, son équilibre de température. Pendant cette 
période, la fréquence des battements varie rapidement et les ares de 
: cercle sur l'écran du tube cathodique ne peuvent pas être immobilisés. 


* b) Mesure magnétique de la substance étudiée. — Le tube de mesure, 
au préalable soigneusement nettoyé et séché, est rempli de la sub- 
stance dont on veut connaître la susceptibilité. S’il s’agit d’une substance 
solide pulvérulente, le tube plein est pesé. A Yan même que l'appareil 
soit stable, la substance est introduite dans la bobine. Lorsque la 
fréquence des battements ne dérive presque plus, le nombre d’arcs 
de cercle est réglé entre 4 et 8 à l’aide du bouton d (fig. 3). En agissant 
sur le bouton c, les arcs de cercle sont alors immobilisés et une première 

- lecture est faite : soit n, le nombre de divisions lu. La substance est 
alors retirée de la bobine en manœuvrant le bouton f et les arcs de 

. cercle, qui tournent maintenant à une vitesse constante, sont ramenés 
à l’immobilité. Une deuxième lecture est faite, n,, et la substance est 
réintroduite immédiatement dans la bobine. La détermination den, — mn 
est répétée dix fois de suite, et la moyenne n, des dix résultats constitue 
une mesure, Chaque détermination étant rapide — trois ou quatre 

* secondes après quelque entraînement — une mesure prend peu de temps. 


c) Mesure magnétique sur le tube vide. — Le tube est vidé, soigneu- 
* sement nettoyé et séché, et, s’il s agit de la mesure magnétique d’un 
- solide, pesé. 

- Le tube est placé sur son support et introduit dans la bobine. La tem- 
- pérature du tube après ces manipulations étant généralement diffé- 
* rente de celle régnant dans la bobine, il est nécessaire d’attendre quel- 
* ques instants avant que le nouvel équilibre soit atteint. Les mesures 
* sont alors effectuées comme précédemment, mais le nombre de divi- 
» sions n, relatif au tube étant le plus souvent très faible, la mesure est 
peu précise. 


» d) Mesure magnétique sur le tube rempli du corps de référence. — Le 
tube est rempli de benzène jusqu’à une hauteur correspondant à celle 
ide la substance étudiée. Le nombre de divisions n, est déterminé comme 
| précédemment. 


Lo 


5 V. — Calcul de la susceptibilité. 


È Calcul de la susceptibilité magnétique, le benzène étant le 
| Fa de référence. — La formule qui permet de calculer la suscep- 
* tibilité magnétique spécifique avec une précision supérieure à à 1 p. 100 
lorsque la tension de vapeur de l'échantillon est inférieure à 0,1 atm est, 
- dans le cas d’un liquide : 

# + IR NX 

| MR ox ex 
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et dans le cas d’un solide pulvérulent : 


OR Die 
1x = XYR 2 
a 


p °x 


expressions dans lesquelles les différentes grandeurs sont les suivantes : 


— Grandeur cherchée 


xx : susceptibilité de la substance étudiée. 


— (Grandeurs connues 


x : susceptibilité spécifique du benzène, égale à 0,700.10"$ C. G. S. 

Xa : susceptibilité de l'air en présence de vapeur d’eau, égale 
0,029-10.6 C- GS. 

ex : masse spécifique de la substance étudiée. 

er : masse spécifique du benzène égale à 0,870. 


g- 


— Grandeurs mesurées 


n EL 
= Etre donné par les trois mesures effectuées sur le tube : 
Np — Nm 
R j 
19 plein d’air, nr; 
2° contenant un volume V, du corps de référence, np ; 
3° contenant le même volume de substance étudiée, nx. 


Pap : quotient de la masse de substance par le volume qu’elle occupe. 


En remplaçant par leurs valeurs les grandeurs connues, la formule 
peut encore s’écrire : 


À 0,020 
XIO$ — —_ 0,643 — ir 
je 043 à ne 
AVEC Pap — px dans le cas des liquides. 
VI. — Les erreurs. 
À) Erreur sut À. — L'erreur sur À dépend du centrage du tube de 


mesure, de la différence entre les hauteurs de la substance étudiée et 


du corps de référence, de la précision de la lecture du cadran, de l’ins- 
tabilité de la fréquence des battements. 


1) Erreur provenant du centrage du tube de mesure. — L'étude point par 
point du coefficient de remplissage des bobines nous a permis de déter- 
miner l’erreur due à un centrage défectueux du tube de mesure. Dans 
le cas le plus défavorable, celui de la bobine IV, l'erreur est de I p. 100 
lorsque la position de l'échantillon est modifiée suivant l'axe de la 
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bobine (1), de 1 mm à partir d’une position centrée. L'erreur sur À sera 
inférieure à 0,5 p. 100 si les positions de la substance étudiée et du 
corps de référence ne diffèrent pas de plus de 0,5 mm. La position du 
tube de mesure peut être facilement repérée avec une erreur inférieure 
à cette valeur. 


2) Erreur sur la hauteur de substance. —— L'erreur sur la hauteur de 
substance n'est à considérer que dans le cas de mesures effectuées sur 
un échantillon solide pulvérulent. Nous avons montré, à partir des 
courbes de répartition du coefficient de remplissage, toit de gran- 
deur de cette erreur. Dans le cas de la bobine IV, une modiftation de 
1 mm de la hauteur de poudre entraîne une variation de fréquence 
égale à 0,5 p. 100. Cette erreur est toujours faible car il est facile de 
déterminer la hauteur de l'échantillon à 0,3 mm près. 


3) Erreur sur la lecture des divisions du cadran. — Supposons que l’ap- 
pareil soit parfaitement stable, donc que l’on dispose de tout le temps 
nécessaire pour faire une lecture précise. Dans ce cas : 


ARE Ang + Any e Ang + Anrp 


À nx — np np — AT 


Posons qu'en première approximation Anzx — Any — Ang = An, il 
vient : 


AX 2An 2An 
À NX — AN np — A%T # 


Si ny et ng sont voisins, on peut écrire : 


VERS 4An 
MEET 


Pour que l'erreur sur la mesure soit inférieure à 1 p. 100, 1l faut que : 


4A 
AE Æ O,OI, 
TPS UT 
c’est-à-dire : 
o,o1(n — nr) 


An é 
L'erreur est d'autant plus faible que le tube de mesure possède une 
faible susceptibilité. S'il est amagnétique, on obtient : 


O,O0I 
INDES Sn. 


(1) Une modification de la position de la substance dans un plan perpendi- 
culaire à l'axe de la bobine n'affecte pas la variation de fréquence car nous 
avons vérifié que le coeflicient de remplissage suivant un rayon des bobines 
est constant. 
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On apprécie sur le cadran de lecture Æ 0,1 divisions, donc n doit être 
de l'ordre de 20 pour que l'erreur soit inférieure à 1 p. 100. Pour 
que la variation de fréquence due à l'introduction de l'échantillon 
dans la bobine corresponde à 20 divisions du cadran, on peut, soit 
ajuster la démultiplication électrique du cireuit de compensation, 
soit modifier dans une certaine limite le coeflicient de remplissage de 
la bobine. 

: Par ailleurs, même au cours d’une mesure rapide, on n’est jamais 
à l’abri d’une variation de la fréquence. C’est pour cette raison que 
nous considérons une mesure comme la moyenne de dix déterminations 


de la variation de fréquence. Ainsi, quatre séries de dix mesures ont 


donné les résultats suivants : 


20,6 21,0 AREA Ie 
20,6 21,0 20,8 20,8 
20,6 20,8 21,0 20,4 
21,0 21,4 21,2 20,4 
22,0 20,6 21,2 21,2 
21,6 21,2 21,6 21:0 
21,6 21,0 21:2 20,8 
20,8 2250 20,8 20,6 
21,0 20,4 21,0 21,4 
20,6 20,6 20,6 DA? 
210,4 210,0 210,8 209,0 


La valeur moyenne des mesures est égale à 21,00 + 0,08. 

Si le nombre de divisions est très faible, la dispersion des mesures 
est beaucoup plus grande ; ainsi la détermination du nombre de divi- 
sions relatif à un tube de mesure vide a donné comme résultats : 


1,6 1,4 1,0 1,2 1,5 
1,5 1,3 1,1 1,4 1,6 
2,0 1,0 OA 14 12 
1,5 1,4 1,5 1,5 are 
ne 1,5 1,4 ESS 1,6 
1,5 1,4 1,5 1,4 1,5 
1,7 1,2 1,5 1,5 1,5 
men 1,8 1,8 1,2 1,4 
15 AS 1,2 1,4 1,4 
1,5 2,0 1,7 1,6 1,4 
15,4 


14,5 14/7 14,0 14,8 


et la valeur moyenne des mesures est égale à 1,45 + 0,05. 
On voit l'intérêt d'utiliser un tube amagnétique. 
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B) Erreur sur p,, — L'erreur sur Pap Provient exclusivement 
; Pick 4 
d’une erreur sur la hauteur de substance utilisée car le poids de sub- 
stance peut être déterminé avec une très grande précision, On peut 
écrire !: 


expression dans laquelle r est le rayon du tube et À la hauteur de sub- 
Stance, 


Une erreur de I p. 100 sur la hauteur de substance entraîne une erreur 
de I p. 100 sur la densité apparente et par conséquent sur la valeur 
de la susceptibilité. 

En conclusion, compte tenu des différents facteurs que nous avons 
considérés, l’erreur sur les mesures relatives de susceptibilités magné- 
tiques est inférieure à I p. 100. 


CHAPITRE II 


Résultats des mesures de susceptibilités magnétiques 
en haute fréquence. 


Toutes les mesures ont été effectuées à la température ordinaire 
voisine de 209 C sur des corps soigneusement purifiés, distillés dans le 
cas des liquides et recristallisés ou sublimés dans le cas des solides. 

Nous avons utilisé le plus souvent la bobine III nécessitant de 3 à 
5 em de substance, munie indifféremment d’un écran métallique ou 
électrolytique. 

L’oscillateur a été réglé à 5 MHz lorsqu'il s'agissait de substances 
solides ou liquides possédant une faible constante diélectrique et à 
1,25 MHz dans le cas des mesures de susceptibilités de liquides possé- 
dant une forte constante diélectrique. 


I. — Résultats des mesures de la susceptibilité 
des corps liquides. 


Nous avons groupé dans les tableaux VII et VIIT les résultats obtenus 


en utilisant respectivement 5 em et 3 em de liquide. 
Lorsque la référence de la littérature n’est pas indiquée, la valeur 
de la susceptibilité que nous avons mesurée en haute fréquence est 
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Tagreau VII 


E = He 
à 2.4 x.10ÿ Y-10° m i 
Composés (5 cmÿ) PES RS RE titan ture Hu -100 
Benzène. j 0,879| 19,34 |Référence 
Chloroforme. /. . . .|1,498| 22,93 0,489 | 0,495 1,2 
Tétrachlorure de carbone.| 1,595| 21,89 0,438 |0,432 53 
Sulfure de carbone. 1,262 21,30 0,540 0,542 (49) 0,4 
Toluène. 0,867| 19,63 0,719 |o,718 O,1I L 
Cyclohexane 0,779| 19,34 0,783 |0,784 o,I 
Acétate d’éthyle 0,901| 17,50 0,614 |0,619 0,6 
Acétone. 0,791| 14,50 . 0,574 0,582 1,5 ! 
Tasreau VIII 
5 3 LP — 4.108 | — y.ro8 | Xm  Xitt | 
UE 4 Ken Ft [7x "r| mesuré | littérature Xitt 199 | 
Benzène. EU EN 0;870! Pro s2 Al'Référence : 
Tétrachlorure de carbone.| 1,595| * 10,95 0,430 |0,432 0,4 k 
Toluène. 0,867| 10,52 0,710 |o,718 I . | 
Hexane. 0,660! 9,63 0,850 | 0,858 1 | 
Heptane. 0,683 9,90 0,850 |0o,849 I 1 
Dioxane Dep ue 1,034| 10,30 0,583 |0,580 0,5 | 
Chlorure de benzyle TION MIET72 0,636 | 0,648 157 4 
Dichlorure de benzyle. 1,265| 12,50 0,590 | 0,600 (40) 1,6 : 
Trichlorure de benzyle. 1,380| 13,10 0,560 |o,554 (49) I L 
Acétone. 0,791 7:95 0,578 |0o,582 0,7 DE 
Eau, I 12,10 0,710 |0,720 1,4 4 
Tagreau IX À 4 
4 | 
: Volume utilisé | Substances À: To 4 
Pope (en cm) étudiées E Pa mesuré | | 
IV I Benzène 4,40 0,708 4 
Toluène 4,39 | 1 
III 3 Benzène 10,52 0,710 4 
Toluène 10,52 le ; 
VI 4 Benzène 9,57 0,713 4 
Toluène 0,58 É 
—— » 
II 10 Benzène 18,20 0,714 | 
Toluène 18,21 4 
< 
+ L 
LA 
1 
J 1 
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comparée soit à celle mesurée en basse fréquence par Broersma (4), 
soit à celle mesurée à l’aide d’un appareil à champ statique par 
Pacault (35) et Broersma (4). 

Nous avons également mesuré la susceptibilité magnétique d’un 
certain nombre de ces composés dans les bobines IV, VI et IL, néces- 
sitant respectivement 1 cm, 4 em et 10 cmè de substance. A titre 
d'exemple, nous avons réuni dans le tableau IX les résultats relatifs 
au toluène dans les quatre bobines. 


II. — Mesure de la susceptibilité des corps solides. 


Les corps solides se présentant le plus souvent sous la forme d’une 
poudre, le calcul de leur susceptibilité nécessite alors la connaissance 
… de la densité apparente de l'échantillon. Cette densité dépend du tassage 
de la substance, c’est-à-dire de l’empilement plus ou moins compact 
des microcristaux. Il est évidemment souhaitable que la densité appa- 
rente de la poudre soit élevée, car c’est seulement dans ce cas que les 
variations de fréquences sont assez importantes pour être mesurées 
‘avec précision. 

Nous avons étudié l'influence du tassage sur la valeur de la suscep- 
tibihté mesurée dans le cas de substances magnétiquement isotropes 
et anisotropes. 


nn OS. Alive. à hi G due: 


A) Corps isotropes. — Nous avons mesuré la susceptibilité du glu- 
cose et de l’acide tartrique en poudre en fonction de la densité appa- 
rente. 

Lorsque la densité apparente est faible, la valeur de la susceptibilité 
varie d’une mesure à l’autre. Ceci provient non seulement de la diffi- 

: culté inhérente à la mesure d’une faible variation de fréquence, mais 
: aussi de l'incertitude sur la hauteur exacte de la poudre. C’est seu- 
lement lorsque la poudre est bien tassée que ces erreurs disparaissent. 


dr, nd Er : latte ln 4 er f-tn al 
de + S 


Léon 


Nous avons également mesuré la susceptibilité du glucose tassé irré- 
-gulièrement. Les résultats ainsi obtenus montrent qu’un tassage non 
‘homogène n’introduit pratiquement aucune erreur. 
… De même, la grosseur des cristaux n’a pas d'influence sur la mesure 
de la susceptibilité magnétique des corps isotropes. 


west 


| 
ï 
À 
] 
: 


F-. 
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_ B) Corps anisotropes. — La direction du champ magnétique à l’in- 
térieur des bobines n'étant pas quelconque, mais orientée suivant l’axe 
de l’enroulement, certaines précautions doivent être prises lorsque l’on 
* mesure la susceptibilité moyenne d’une substance anisotrope. En effet, 
» si la substance n’est pas très finement pulvérisée, un tassage énergique 
risque de créer une orientation privilégiée des cristaux dans le tube 
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de mesure ; la susceptibilité calculée à partir de la variation de fréquence 
est alors différente de la susceptibilité moyenne du corps. 


a) Cas du naphtalène. — Les cristaux de naphtalène appartiennent au 
système monoclinique ; sublimés, ils se présentent sous forme de pail- 
lettes monocristallines, dont les faces bien développées sont les faces O01. 

Les susceptibilités 
principales sont : 


L’angle d formé par 
l’axe c et l’axe de sus- 
ceptübilté principale y; 
est égal à 12° (fig. 10). 

Lorsque le naphtalène 


nocristaux se placent au 
hasard. La variation de fréquence mesurée dans ce cas doit correspondre 
alors à la susceptibilité moyenne : 


XX 28 
3 


: 
07310 


Si le tassage oriente les paillettes de naphtalène, on peut calculer la» 


susceptibilité magnétique dans le cas limite où toutes les paillettes ont 
leur plan (001) perpendiculaire à la direction du tassage et à la direc- 
tion du champ, direction indiquée par la ligne en pointillée sur la 


figure 10. 
Xe! = X4 à 001 — X2 COS? 6902 + y, sin? 6002 = — 0,519.1076, 


Nous avons mesuré la susceptibilité du naphtalène d’une part en 
fonction du tassage des cristaux (tableau X) et d’autre part en fonction 


de la grosseur des cristaux, la densité apparente étant constante 
(tableau XT). 


TaABLEAU X 


Densité apparente du 
naphtalènen…. 0,233 0,235 0,571 0,690 0,730 


SRE CNRS ENT ds 0,708 0,707 0,675 0,637 0,632 


X1 = —0,426.10 $; 

Ya A, T7: LOS 

X3= 7 0:597° 18 (sui- 
vant b). . 


n'est pas tassé dans le . 
tube de mesure, les mo-” 


| 
$ 
| 


1 


4 
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Tasreau XI 
| 
Daille - Da, & 
État des cristaux Paillettes | ES Se ner 
6 ; de | grossièrement finement 
de naphtalène non pulvérisées | LA rer 
| pulvérisées pulvérisées 
| | 
| = 
6 | : 
— 4.10 | 0,590 | 0,647 | 0,686 
| 


Lorsque la densité apparente est très faible, le naphtalène étant 
simplement versé dans le tube de mesure, et lorsque la poudre est fine- 
ment pulvérisée, l'accord entre la susceptibilité mesurée et la suscep- 
 tibilité moyenne est satisfaisant, compte tenu de la précision des 
mesures. Au fur et à mesure que la densité apparente et la grosseur 
» des cristaux croissent, la valeur de la susceptibilité mesurée diminue, 
- la plus faible valeur étant obtenue avec du naphtalène en paillettes non 
 pulvérisées et très fortement tassées (Pap — 0,728, X = — 0,547.1076). 
. Les valeurs expérimentales sont donc en accord avec les valeurs théo- 
- riques, puisque ces dernières ne sont que des limites supérieure et infé- 
« rieure, correspondant l’une à l’orientation complètement désordonnée, 
- et l’autre à un empilement parfait. 

«+ La valeur de la susceptibilité du naphtalène ne peut être indépen- 

. dante du tassage que si la poudre est finement pulvérisée afin de rendre 

. la substance isotrope par effet de moyenne. Il est difficile d’arriver à 

* ce résultat à partir du naphtalène en paillettes. Nous avons pu obtenir 

des microcristaux très purs et sans faces développées soit en sublimant 

Je naphtalène sous vide, soit en pulvérisant une masse compacte de 
A: 


TABLEAUX II 


: ; — y.ro® | — 4.106 | Xm  Xiitt 
ETES Pap |?x  r| mesuré | littérature PE L ao 
MBenzene On. "M0 879) uTo,52 0,700 
WilSoufre …. …. RL CIÈT,020 8,30 0,480 |0,490 
|| Chlorure de sodium. . 1,025 8,97 0,520 |0,515 (49) I 
Chlorure de cobalt III 
||  triéthylène-diamine. 0,668 4,92 0,430 
Dibenzyle A CR | 0,637 7:30 0,690 |0,700 1,4 
Diphényle . . . . .|0,648 Ti22 0,657 |0,667 1,5 
Anthracene. "m0, -1160457 5,55 0, 7214007132 HATS 
Nicotamide. . . . .|0,816 7:35 0,530 
Vitamine On... 007 (0,907 7:79 0,500 
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naphtalène fondu. Les résultats des mesures de susceptibilités moyennes 
sont les suivants : 


Pan = 0,668 X = —0,717.10 $ 
Pap — 03783 x = —0,718.10 
Pap — 0770 X = —0,719.1076. 


On voit que dans ces conditions la valeur de la susceptibilité ne dépend 
plus du tassage. 

En résumé, pour mesurer avec précision la susceptibilité magnétique 
d’une substance se présentant sous la forme d’une poudre cristalline, 
il est indispensable de la tasser énergiquement dans le tube de mesure. 
En outre, s’il s’agit d’une substance magnétiquement anisotrope, il 
faut prendre soin de pulvériser finement la poudre. Si cette dernière 
précaution n’est pas prise, la valeur calculée de la susceptibilité ne 
correspond pas à la valeur moyenne. 

Nous avons mesuré la susceptibilité d’un certain nombre de corps 
solides ; les résultats sont groupés dans le tableau XII. 


CHAPITRE III 


Applications. 


|. — Contribution à la systématique magnétochimique. 


Les travaux de Pascal ont montré que l’on pouvait calculer la suscep- 
tibilité magnétique d’une molécule organique ne possédant que des 


liaisons simples, en faisant la somme des susceptibilités des atomes qui 


la constituent. Si la molécule présente un accident de structure, tel 
qu’une liaison multiple, la valeur de la susceptibilité ainsi calculée diffère 
le plus souvent de la susceptibilité mesurée ; Pascal fait alors intervenir 
un incrément de structure, L'ensemble des valeurs des susceptibilités 
atomiques et des incréments de structure constitue une systématique 
magnétochimique. 

Très récemment, Pascal, Pacault et Hoarau (39) ont retouché les 
valeurs des suceptibilités atomiques initialement proposées par Pascal. 


Les valeurs moyennes principales admises par ces auteurs sont réunies 


dans le tableau XIII. 
Afin de compléter cette systématique, nous avons étudié d’une part 
la susceptibilité atomique du silicium et d’autre part l’incrément de 


structure caractéristique de la triple liaison entre deux atomes de car- 
bone. 


dx 


pt à 


Es 
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TagreAu XIII 


: = 


= : = | 
| | | 
| | 


LCH, OR A ler M UC Ypo td eo -n27.8 10 À 
PR ONE CRE C2 0 TON EMI QE RC NE D LEON 
RE PES Es Dee 74.10) XCH, MERE D MEN 6,88: 1074 
( (cl ME EN ETS TO à | | 
| | | 
dE { L ne | 
À) Calcul de la susceptibilité atomique du silicium. — Nous 


avons mesuré la susceptibilité magnétique des composés siliciés sui- 
vants : tétraphényl silane, triphényl silane, méthyl triphényl silane, 
diméthyl diphényl silane et triméthyl phényl silane (1). La pureté des 
“+ produits a été vérifiée grâce à l'indice de réfraction ou au point de 
- fusion. Dans le tableau XIV, nous avons porté la susceptibilité molé- 
culaire mesurée yyrm, la Somme des susceptibilités y\ des atomes autres 


que le silicium, la susceptibilité du silicium, Yym — 2414, la suscepti- 
bilité yy, de la molécule en prenant ya; = — 12,5.10$ et l'erreur à — 100 
Eme/XMm — 1]. 1, 

On constate qu’en prenant 4s; = — 12,5.10 f, valeur voisine d’une 


part de celle trouvée par Pascal (— 13.106) (40), et d’autre part de 
celle trouvée par Pacault (— 12.107) (36), la loi d’additivité des sus- 
ceptibilités diamagnétiques est valable à 2 p. 100 près. C’est la précision 
habituellement obtenue, en appliquant cette loi au diamagnétisme. 

-_ La constance de la susceptibilité du silicium montre, en accord avec 
les résultats de Pacault (36), que les polarisations différentes des liai- 


LE LA nur os ‘| ls de te CD EE à |: 


gnétisme. 

, Tagreau XIV 
4 a 
4 ss 

: F Hs Indice ur : 
: sés i de 7 /Mm Ts ( ML TT {Mec 

À Composés Ne SRE Dr Aa-10 24. nee Far t00 
% degrés C Fo 
À 
4 
£ (HAS 733 224 211,9 12,1 224,4 0,2 
4 1 (GEST. 2. 36 174 161 WT" 173,5 0,3 
| (CH5)aSi(CH3). 67 186 179;2. 0 T2;0 185,7 0,2 
| | (CG Hs)2Si(CH 3). 0,9954| 146,6 134,6 12,0 147,1 0,3 

| (CH3)Si(CH3)3. 0,8817| 109,1 95,6 13,5 108,1 I 


(4) Ces corps ont été préparés au laboratoire de M. le Professeur Calas par 
M. Duffaut ; qu'il me soit permis ici de leur exprimer mes plus vifs remercie- 
ments. 


/ 


- pirititié ie MR He A Se 
Me F 


sons Si — C, Si — O, Si — H et Si — CH, n'influent pas sur le diama- 
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B) Calcul de l’incrément magnétique de la liaison acétylénique. 
_— Nous avons mesuré la susceptibilité de corps ne présentant comme 
liaison multiple que la liaison acétylénique : l’heptyne, le chlorure de 
propargyl et le bromure de propargyl. Les résultats sont groupés dans 
le tableau XV. 


TABLEAUX. 


à Indice | A 5 : 6 
Gontposés de réfraction | XMm 1° | PR y | X=c* 1° Que 
CH = C(CH)4CHs I,4A110° | 76,0 76,6 0,6 re 
CH= C.CH,C1.: 1,4341 46,0 46,7 0,9 1,5 
CHIC" CH Br 1,4031 55,2 = 0,8 1,4 
| 


On voit que, contrairement à l’incrément caractéristique de la double 
liaison, yc=c est très faible ; il est voisin des erreurs d'expériences. 
Ces résultats sont en bon accord avec ceux de Pascal (41), xc=c = 0,8. 
Par ailleurs, Tilleux (52) a montré théoriquement que la triple liaison 
ne modifie pratiquement pas la susceptibilité des atomes. 


II. — Mesure de l’orientation des chaînes macromoléculaires 
du polystyrène étiré. 


Lorsque les possibilités remarquables de notre appareil pour mesurer 
les susceptibilités magnétiques suivant une direction donnée furent 
définitivement démontrées (1), nous avons entrepris l’étude de l’aniso- 
tropie diamagnétique du polystyrène étiré. Il s'agissait de relier l’aniso- 
tropie magnétique du polymère au degré d'orientation des chaînes sui- 
vant la direction d’étirement du filament. 

L’anisotropie magnétique du polystyrène étiré est égal à X5—%X17» 
Xf étant la susceptibilité suivant la direction d’étirement prise comme 
direction de susceptibilité principale et x,, la susceptibilité perpen- 
diculaire à l’étirement. Elle est due presqu’exclusivement à l’aniso- 
tropie des groupes phényles. En supposant que les susceptibilités prin- 
cipales d’un groupe phényle soient sensiblement les mêmes que celles 


, , x . . . ; 
d’une molécule de benzène et que l’on puisse assimiler une macromolécule : 


, 


() L'étude de la mesure de l’anisotropie magnétique à l’aide d’un appareil 
à variation d’induction en haute fréquence a fait l’objet d’un travail parallèle 
au nôtre (Lemanceau (28)). 
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de polystyrène à une pelotte statistique nous avons pu établir une 
relation entre 7; — 17 d’un filament de polystyrène et l'orientation 
moyenne des chaînes, On trouvera le détail de cette étude dans une 
publication séparée (24). 


CONCLUSION 


Nous avons construit un appareil de mesure de susceptibilités diama- 
gnétiques fondé sur la méthode de variation d’induction d’une bobine 
faisant partie d’un circuit oscillant haute fréquence. 

Nous avons montré théoriquement et expérimentalement que les 
mesures de susceptibilités ne sont précises que si un écran électrique 
est introduit dans la bobine. En outre, la fréquence des oscillations 
doit être faible, voisine de 1 MHz et le rayon du tube de mesure petit, 
de l’ordre de 0,4 em. 

Nous avons mesuré la susceptibilité d’un certain nombre de corps 
à l’état solide et à l’état hiquide. La quantité de substance nécessaire 
pour effectuer une mesure est de quelques centimètres cubes, et la 
précision des mesures relatives est de I p. 100. Cette précision sur la 
valeur moyenne de la susceptibilité de corps solides anisotropes ne peut 
être obtenue que si l’échantillon est finement pulvérisé. Les résultats 
des mesures de susceptibilités magnétiques en haute fréquence sont 
comparables à ceux obtenus avec les appareils classiques à champ 
statique. 

A partir des mesures de susceptibilités magnétiques d’un certain 
nombre de dérivés organosiliciés, nous avons déterminé la susceptibilité 
atomique du silicium en combinaison ; elle est égale à — 12,5.1076, 
Nous avons également montré que l’incrément magnétique de la triple 
liaison dans la systématique magnétochimique de Pascal, Pacault et 
Hoarau est très faible, du même ordre de grandeur que les erreurs 
d'expériences. 
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Fig. 3. — Premier appareil construit pour mesurer les susceptibilités 
magnétiques en haute fréquence : a) vue par l'arrière, b) vue de face. 
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Fig. 4a. 
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Fig. 4b. 


Fig. 4. — Deuxième appareil construit pour mesurer les susceptibilités 
magnétiques en haute fréquence. a) vue de face, : b) vue par l'arrière. 
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CONTRIBUTION A L'ÉTUDE 
DE LA PROPAGATION 
DES ONDES ULTRASONORES LONGITUDINALES 
DANS LES MILIEUX HÉTÉROGÈNES ( 


Par Marie-Louise GAULARD 


INTRODUCTION 


Après avoir pris connaissance des travaux antérieurs relatifs à la 
propagation des ondes ultrasonores longitudinales dans les matériaux 
hétérogènes, nous avons été amenés à considérer ce problème en distin- 
guant les deux possibilités suivantes : 


1) Quand la longueur d’onde ultrasonore est grande devant la dimen- 
sion moyenne de l’élément de structure du matériau, la propagation 
se fait avec une certaine dissipation d'énergie. Il y a absorption. Cette 
absorption est plus ou moins importante selon le milieu étudié et elle 
semble, en toute première approximation, être proportionnelle à la 
fréquence ultrasonore. 

2) Quand la longueur d’onde ultrasonore devient du même ordre de 
grandeur que la dimension moyenne de l’élément de structure du 
matériau, des anomalies apparaissent dans la propagation des ondes 
ultrasonores. La transmission devient faible, voire presque nulle, sans 
que l’on puisse parler de dissipation d’énergie. Ce n’est pas un phéno- 
mène d'absorption en ce sens qu’il n’y a pas transformation d'énergie 
en chaleur. Il y a diffusion des ondes ultrasonores à la limite des grains 
du matériau. 


C’est de ce double point de vue que nous nous proposons d'étudier 
successivement différents matériaux hétérogènes. 


(4) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Nancy 


pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 


devant la Commission d'examen. 


Annales de Physique, 1961. 27 


1128 MARIE-LOUISE GAULARD 


Tout d’abord, dans un milieu naturel, tel que le minerai de fer, 
nous recherchons quels sont les paramètres qui influent le plus direc- 
tement sur le phénomène d’absorption. Cette étude est faite aux fré- 
quences ultrasonores de 1,1 MHz et 50 kHz. À 50 kHz, la longueur 
d'onde ultrasonore étant grande devant l'élément de structure du mine- 
rai, nous constatons que l’absorption doit être liée aux propriétés 
mécaniques du matériau. | ; 

C’est cette dépendance de l'absorption et des propriétés mécaniques 
d’un matériau, que nous envisageons de mettre en évidence en étudiant 
ensuite différents échantillons de mortiers. Les mesures, faites à 1,1 MHz, 
pendant le phénomène de durcissement des mortiers, montrent que le 
coefficient d'absorption « du matériau et la célérité c dans le matériau 
varient d’une façon continue avec les propriétés mécaniques de ce 
matériau, notamment avec la résistance à la compression simple. 

Enfin, nous étudions la variation de l'absorption en fonction de la 
dimension moyenne de l’élément de structure d’un matériau. Cette 
étude est faite à 2,4 et 6 MHz sur différents échantillons d’acier. Les 
mesures montrent que l’absorption augmente considérablement quand 


l'élément de structure devient de l’ordre de grandeur de la demi-longueur 


d’onde des ultrasons dans le matériau. Une assimilation d’un milieu 


à structure granulaire à un milieu feuilleté artificiel nous permet de 


retrouver par le calcul ce résultat expérimental. 


TRAVAUX ANTÉRIEURS SUR LES MILIEUX HÉTÉROGÈNES, 
SUR LES SOLIDES, ROCHES ET MÉTAUX 


Si de nombreux travaux ont été consacrés à l’étude de l'absorption 


des ondes ultrasonores dans les fluides, il n’en est pas de même pour ! 


les solides. Les mesures faites jusqu'à présent sont rares et disper- 
sées (6). | 

Cependant, nous allons citer les travaux qui ont été entrepris récem- 
ment et qui utilisent la méthode que nous avons nous-mêmes employée : 
celle du sondage par transmission ou réflexion. 

Tout d’abord, en ce qui concerne l’étude de la propagation des ondes 
ultrasonores dans les milieux à structure granulaire, qui nous intéresse 
tout spécialement, nous notons les travaux de S. Balakrishna (1) (2). 


Celui-ci étudie l’absorption des ondes ultrasonores dans les roches. Il « 
note que dans les agrégats grossiers les célérités sont basses, l'absorption " 


élevée, tandis que dans les agrégats fins, les célérités sont élevées et 
l'absorption basse, 

Puis nous notons les travaux de E. Matsukawa et A. N. Hunter (22), 
qui étudient la variation de la célérité et de l'absorption dans le sable 
sec en fonction de la pression exercée sur le sable, à la fréquence ultra- 
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1sonore de 20 kHz. Ces auteurs observent que la célérité croît et que 
-l’affaiblissement décroît quand la charge est appliquée dans la direction 
de propagation, cependant que le contraire est vrai quand la pression 
est appliquée à angle droit avec la direction de propagation. 
; Dans une étude de tels milieux, il y aura donc intérêt à observer en 
même temps la variation de la célérité et celle de l'absorption. 
Les travaux sur les métaux et alliages étant un peu plus nombreux, 
… nous allons examiner ce qui a été fait dans cette direction afin d’en 
. tirer des directives utiles pour la suite de notre travail. 
… R. L. Roderick et R. Truell (29) étudient l’absorption des ultrasons 
1 dans un domaine de fréquences allant de 5 à 50 MHz sur des échantillons 
Ë 
4 
| 


u 


d'acier au Cr-Mo ayant subi des traitements thermiques différents. 
Pour des échantillons de même composition chimique, ils notent de 
» grandes variations de l’absorption selon le traitement thermique subi. 
Cependant aux basses fréquences les auteurs constatent que l’absorp- 
» tion apparaît être une fonction linéaire croissante de la fréquence. 
… Une étude sur le germanium est faite par R. Truell et J. Bronzo (32), 
. dans un domaine de fréquence compris entre 15 et 100 MHz. Elle 
montre que l’absorption varie considérablement avec le traitement 
thermique du cristal et avec les impuretés qu’il contient. 
* En utilisant le sondage par réflexion et en comptant le nombre des 
échos multiples sur l’écran d’un oscilloscope, A. Firestone (14) étudie 
» des échantillons de cuivre en fonction de la grosseur moyenne des 
grains du métal. Il constate que, quand la grosseur moyenne des grains 
de l'échantillon croît, l'absorption croît aussi. A 5 MHz il obtient 
- 16 réflexions pour une grosseur moyenne de grains de O,01 mm et 
seulement 3 réflexions pour des grains de 0,1 mm de grosseur moyenne : 
il y aurait diffusion des ondes ultrasonores à la limite des grains du 
métal. 
N. Grossmann (17), lui, dans ses travaux fait varier le rapport A/d 

» (longueur d’onde ultrasonore À dans le matériau à étudier sur dimension 
moyenne d du grain du matériau) de 2,5 à 100. Lorsque ce rapport 
devient de l’ordre de 5 la transmission des ondes ultrasonores se fait 
. difhcilement. 
> P. W. Mason et H. J. McSkimin (20) (21) étudient l'absorption dans 
l'aluminium et dans différents verres pour un domaine de fréquences 
» ultrasonores compris entre 2 et 36 MHz. Ils arrivent aux conclusions 
suivantes : quand pour un même échantillon on fait croître la fréquence, 
“on remarque à partir d’une certaine fréquence un renforcement marqué 
de l'absorption. A l'accroissement linéaire de l’absorption en fonction 
de la fréquence s'ajoute une absorption produite par la diffusion de 
“l'onde ultrasonore sur la structure cristalline du métal. Ce dernier 
* phénomène ne correspond pas d’ailleurs à une absorption réelle ; c’est- 
» à-dire qu’il n’y a pas transformation d'énergie ultrasonore en chaleur. 
» Les auteurs représentent la variation de « coefficient d'absorption en 
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fonction de la fréquence par la formule suivante « = aN + 22N°, 
où +, et sont deux coefficients qui dépendent du matériau étudié et : 
sont différents pour les ondes longitudinales et pour les ondes trans- 
versales. - À 

Par exemple, pour l'aluminium avec une dimension moyenne de grains 
de 0,23 mm, et pour les ondes longitudinales, ils donnent : 


Os == 0,84 AUDE et Gn-—13,74 1077 Second 


Dans le même ordre d'idées, W. Roth (30) étudie des échantillons 
d'aluminium et de magnésium ayant des dimensions moyennes de grains 
différentes en les sondant à des fréquences ultrasonores allant de 5 à. 
100 MHz. Pour tenir compte de la variation du coefficient d'absorption 
avec la fréquence et la grosseur du grain il adopte l'expression suivante : 


œ—= 2.102 + K(d) 


d étant le diamètre des grains ; } 

K(d) une grandeur indépendante de la fréquence et ne dépendant 
que de d. | 

De leurs travaux sur des pièces de forge en acier au Ni-Cr-Mo sur 
du fer Armco, du cuivre, du métal moulé, à la fréquence ultrasonore 
de 2,5 MHz, P. Bastien, J. Bleton et E. de Kerverseau (3) (4) (5) (18) 
tirent les conclusions suivantes : des anomalies dans la propagation 
des ondes ultrasonores apparaissent lorsque dans la constitution micro: 
graphique à froid du métal existe un élément de structure dont la 
dimension moyenne est égale ou multiple de la demi-longueur d’onde 
des ultrasons dans le milieu considéré. Les auteurs interprètent ces résul= 
tats comme dus à des vibrations individuelles des édifices cristallin 
simples où complexes. En attribuant ces anomalies à un phénomène, 
vibratoire à l'échelle du grain, il faut admettre en même temps l'influence 
de l'amortissement du métal qui peut modifier les phénomènes observés 
en les atténuant. La propagation des ultrasons mettant en jeu les 
régions intergranulaires, une étude approfondie peut constituer ui 
moyen d'investigation de choix sur les propriétés et la nature des joints 
des cristaux. 

Enfin, nous terminerons en signalant les travaux de L. G. Mer 
kulov (24). Cet auteur étudie l'absorption de l'aluminium très purifiéé 
à des fréquences allant de 5 à 180 MHz. Jusqu’à la fréquence de 50 MHZ 
l'absorption croît presque linéairement avec la fréquence. A des fréquent 
ces plus élevées des pertes supplémentaires apparaissent 

Nous conclurons de la façon suivante : 


Dans une étude de l'absorption des ondes ultrasonores dans les 


milieux à structure granulaire, nous distinguerons deux cas que nous 
traiterons successivement : 


CPP CR 


" 
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1. La longueur d’onde ultrasonore est grande devant la dimension 
moyenne du grain du matériau, 

2. La longueur d'onde ultrasonore est de l’ordre de grandeur de la 
dimension moyenne du grain du matériau, 


Le premier cas qui correspond au phénomène d'absorption classique 
avec dissipation d’énergie a été assez peu étudié jusqu’à présent. Les 
auteurs s'accordent pour dire que l'absorption croît linéairement avec 
la fréquence. Nous avons vu qu'il serait bon d’observer simultanément 


. la variation de la célérité et la variation de l’absorption. 


Quant à l’étude du deuxième cas, jusqu’à présent, elle a surtout été 
faite pour des métaux, et si les auteurs s'accordent à reconnaître l’exis- 
tence d'anomalies de propagation lorsque la longueur d’onde À devient 
de l’ordre de grandeur de la dimension moyenne d de l’élément de struc- 


ture du matériau, le rapport 3 pour lequel ces anomalies apparaissent 


n'est pas expérimentalement bien établi. 


A. — PREMIÈRE PARTIE 


Étude de la propagation des ondes ultrasonores 
dans un milieu naturel tel que le minerai de fer. 


Introduction. — Dans ce chapitre, nous nous proposons de rechercher 
quels sont les paramètres qui déterminent le phénomène d’absorption 
dans les matériaux à structure granulaire. Comme matériau d’étude 
nous prendrons le minerai de fer. Les raisons de ce choix sont les sui- 
vantes : , 

Le minerai présente une gamme très riche d’échantillons variés, il 
a été relativement beaucoup étudié et nous pouvons nous le procurer 
facilement. Nous ferons des mesures à deux fréquences ultrasonores 
différentes, soit 1,1 MHz et 50 kHz. Nous tirerons enfin les conclusions 


de nos observations. 


I. — Caractéristiques chimiques, physiques 
et mécaniques du matériau. 


a) Structure oolithique du milieu. — Le minerai de fer est de 
forme oolithique, c’est-à-dire qu’il est formé de petits oolithes ferru- 
gineux réunis entre eux par un ciment lui-même plus ou moins ferru- 
gineux [J. Bichelonne et P. Angot (8), E. Raguin (27)]. 
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Ces oolithes sont formés d’écailles concentriques enroulées autour d’un 
noyau, qui est un petit corpuscule quelconque, tel que grain de sable, 
de calcaire ou un débris d'organisme. Ils ont un diamètre inférieur à 
0,5 mm, souvent de l’ordre de grandeur de 0,1 mm. Chimiquement, les 
oolithes sont formés par des oxydes de fer hydratés, de la chlorite, de 
la sidérose, de la calcite. Ces minéraux sont associés en proportions 
variables. Le ciment se compose des mêmes minéraux, mais il est 
souvent plus calcaire et souvent argileux. Tandis que la teneur en 
fer d’un oolithe dépasse fréquemment 50 p. 100, le ciment appauvrit 
le minerai et la teneur de l’ensemble descend jusqu’au-dessous de 
30 p. 100. 

Enfin, en Lorraine le minerai de fer est phosphoreux ce qui est dû 
à son origine sédimentaire : la décomposition de la matière vivante a 
introduit du phosphore dans le minerai sous forme de phosphocarbonate 
de calcium ou encore sous un état mal défini d’os fossile associé au fer. 
Le minerai contient aussi d’autres impuretés, telles que des minéraux 
clastiques, quartz, micas, etc. 

Les roches assez poreuses contiennent de l’eau interstitielle : le minerai 
peut contenir jusqu’à 10 à 20 p. 100 de son poids d’eau. 

Il a une densité voisine de 2,6. 

Comme exemple, on verra sur la planche I les figures 1 et 2 qui repro- 
duisent les photographies de deux lames minces, prises sur deux échan- 
tillons différents de la même mine de Jarny : le grossissement est de 10. 
Nous avons fait tailler ces lames à l’École Nationale Supérieure de Géo- 
logie de Nancy. Elles ont une épaisseur de 20 à 30 microns. 


b) Hétérogénéité du milieu. 
À cause de son origine sédimentaire, 


le gisement lorrain se compose de! 


différentes couches disposées les unes 
au-dessus des autres, en bancs ho- 
rizontaux d’épaisseurs très diverses. 
Ces couches se distinguent les unes 
des autres par leur couleur, leur 
composition chimique et physique, 
leur dureté. 

L'existence de ces couches (31) 
donne naissance à une stratification 
horizontale. Il y a, pour le matériau, 

Fig/3. une premuère direction privilégiée 
qui est perpendiculaire à la stratifi- 
cation. Une deuxième direction pri- 


vilégiée est donnée dans le plan de stratification par le clivage ou 
fil de mine (fig. 3). 
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Dans le bassin lorrain, le fil de mine a une direction à peu près 
constante (nord-sud). Enfin, on prend le troisième axe dans le plan 
de-la stratification, perpendiculairement au clivage. 


c) Propriétés mécaniques du milieu. — Mesure du module d'Young. 
— Le Laboratoire du Bâtiment et des Travaux Publics de la Ville de 
Paris a mesuré le module d’Young du minerai lorrain sur des éprouvettes 
de 400 X 72 X 72 mmÿ mises en vibration. Selon l’éprouvette étudiée, 
on trouve un module d’élasticité qui varie de 169000 kgp/em? à 
495 000 kgp/cm?. ù 

D’autres mesures ont été faites dans la masse même de la roche, 
pour connaître la variation du 
module d’élasticité autour d’un 
point donné A, par exemple. 

Les résultats suivants ont été 
obtenus par M. Tincelin (31) : 

Mesures faites normalement Kap/em? 
à la stratification : 


E = 215 000 kgp/cm?. 


215000 Kgp/cm? 


Mesures faites horizontale- 
ment, parallèlement à la stra- 
tification et au clivage : Fig. 4. 


E — 420 000 kgp/cm?. 
Mesures faites horizontalement à 45° par rapport au clivage 
E — 270 000 kgp/cm?. 
Si nous représentons le module d’Young par un vecteur d’origine À, 
en première approximation, on peut prétendre que le lieu de l'extrémité 


de ce vecteur est une surface du genre ellipsoïde, ayant son grand 
axe horizontal et parallèle à la fois à la stratification et au clivage 


(fig. 4). 


Mesures de la résistance à la compression et de la résistance à la trac- 
tion. — La résistance à la compression et la résistance à la traction 


ont été mesurées par le Laboratoire du Bâtiment et des Travaux 


Publics de la Ville de Paris sur des éprouvettes provenant de mines 


différentes. 


Les résultats mettent en évidence le caractère hétérogène du 
minerai : | 
En effet, suivant les échantillons, la résistance à la compression varie 
de 548 kgp/cm? à 161 kgp/cm?, tandis que la résistance à la traction 
varie de 51 kgp/cm? à 20 kgp/em?. Pour donner une idée de la complexité 
du matériau, nous reproduisons ci-contre un tableau où, pour des échan- 
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tillons d’un même minerai sont rassemblées les valeurs de E, R, et R,. 
. ; . . 3 P 

Nous nous limitons aux six échantillons qui correspondent à l’une des 

valeurs extrêmes déjà citées de E, R, ou R,. 


Exgp/em? ee Rriyofens 
169 000 347 59 
495 000 486 42 
437 000 548 51 
324 000 548 41 
334 000 161 30 
321 000 212 20 


Ces données suffisent amplement à expliquer la diversité de nos 
propres résultats dans nos mesures du coeflicient d'absorption des 
ondes ultrasonores. 

Pour conclure, nous retiendrons : 


19 que le minerai se compose de petits grains reliés entre eux par 
un ciment ; 

29 que les propriétés mécaniques du matériau varient considérable- 
ment d’un échantillon à un autre. Comme, au moins pour la détermi- 
nation de la célérité (qui dépend du module d’Young) ces propriétés 
mécaniques sont liées directement à la propagation des ondes ultra- 
sonores, 1l serait intéressant de voir si elles peuvent aussi être reliées : 
au phénomène d’absorption. 


Les mesures que nous allons décrire à présent ont été faites aux fré- 
quences ultrasonores de 1,1 MHz et 50 kHz sur des éprouvettes taillées 
dans des blocs de minerai de fer. Ceux-ci provenaient de la mine Charles-. 
Ferdinand à Hettange-Grande, de la mine de Jarny et de la mine de. 
Sainte-Marie-aux-Chênes. 


IT. — Mesures à 1,1 MHz. 


a) Description et caractéristiques du matériel employé. — Le 
sidéroscope de la S. C. A. M. que nous avons utilisé pour nos premiers 
essais est un sondeur ultrasonore à quartz piézoélectrique destiné à la 
recherche des défauts dans les métaux et les corps acoustiquement 
conducteurs. Il est conçu pour travailler normalement à la fréquence 
ultrasonore de 1,1 MHz. Nous rappelons le principe général des sondeurs 
ultrasonores qui est le suivant : 

Dans un milieu où la vitesse de propagation des vibrations sonores 
ou ultrasonores est », on émet d’un point A (palpeur) une pulsation 


PROPAGATION DES ONDES ULTRASONORES LONGITUDINALES 435 


- ultrasonore dirigée vers un obstacle réfléchissant Z dont la distance de A 


En 


est L (fig. 5). 
L’onde parcourt AZ, se réfléchit Milieu acoustiquement 
en Z et parcourt le chemin inverse A conducteur 2 


ZA, soit en tout accomplit un PSN 


parcours de 2L. Si t est le temps 


mis pour faire l’aller et retour Falpeur 
; RE 
(temps d’écho), on a L = _ L 
La mesure du temps se fait à Fig. 5. 


l’oscilloscope. En conclusion, le 
sondeur ultrasonore permet de déceler un obstacle réfléchissant et de 
le situer en direction et en distance. 


Usage d’un seul palpeur, émettant et recevant les pulsations acoustiques. 
Méthode de sondage par réflexion. — Le spot de l’oscilloscope décrit 
100 ou 600 fois par seconde un trait lumineux allant de gauche à droite. 
Quelques microsecondes après le départ du spot, l’organe émetteur 
produit une impulsion électrique brève, qui est transformée en un train 
d'ondes ultrasonores par le quartz piézoélectrique du palpeur A en 
contact acoustique avec la pièce à examiner. Ce train d’ondes, d’une 

durée de 5 à 10 microsecondes, est 
E F visible sur l’écran de l’oscilloscope. 
I en E (fig. 6). 
L’impulsion ultrasonore, dirigée 
suivant l’axe du palpeurse propage 


d GT Ne : : 
<—+ dans la pièce à sonder à la vitesse 
SALE ME RE du son propre à la matière explorée; 


elle se réfléchit sur l’extrémité de 
la pièce et revient impressionner le 
palpeur. Ce dernier transforme 
l’oscillation acoustique en oscillation électrique qui s'inscrit sur l’écran 
de l’oscilloscope comme écho d’extrémité F. La distance / = EF repré- 
sente sur l’écran la longueur 2L de la pièce. 

Si un écho tel que I apparaît entre E et F, c’est qu'il existe un défaut 
intermédiaire. On peut le situer en distance D dans la pièce par rapport 
au palpeur, en mesurant d = EI : 

PA LA 
CE 


Fig. 6. 


Usage de deux palpeurs, l’un servant d’émetteur, l’autre de récepteur. 
Méthode de sondage par transmission. — Le principe de fonctionnement 
est le même, seulement l’un des palpeurs émet l’impulsion ultrasonore 
dans la pièce, tandis que l’autre reçoit l'impulsion après que celle-ci 
ait traversé la pièce. 


PT PT PP 
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Avec des quartz piézoélectriques de 3 em de diamètre et de 0,3 cm 
d'épaisseur, le sidéroscope permet les deux méthodes de sondage, à la # 
fréquence ultrasonore de 1,1 MHz. ; 

Avec des quartz de 3 cm de diamètre et de O,I em d’épaisseur, l'appa- M 
reil ne permet plus que la méthode de sondage par réflexion, mais cette 
fois aux trois fréquences ultrasonores suivantes : 1,1 MHz et, en chan- 
geant le circuit d’accord du générateur d’impulsions, 0,7 MHz et 
1,7 MHz. 


b) Mesures et résultats. — Nous avons fait tailler dans un même 
bloc de minerai une série d'échantillons ayant la forme de lames épaisses 
d’épaisseurs croissantes. Une lame étant caractérisée par son épaisseur , 
nous avions la série d'échantillons suivante : 


æ = 1 cm, 1,8 cm;,.2,7 em, 3,7 cm,,4,8 cm. 


Nous avons pris grand soin que les faces opposées de chacune de ces 

lames soient à la fois bien planes et bien parallèles. 
Les premières expériences ont été faites à la fréquence de 1,1 MHz 
, en employant la méthode de 
re sondage par réflexion, avec un 
& Hr é quartz de 0,3 cm d'épaisseur 
servant à la fois d’émetteur et 
de récepteur. L’eau mouillant 
bien le minerai, le contact À 
acoustique quartz-minerai était 
assuré par de l’eau. ; 
Nous n’avons obtenu aucun * 

5 résultat. 
Nous avons alors employé : 
toujours à la fréquence de « 
ù 1,1 MHz la méthode de son- “ 
1 ? É dage par transmission en uti- - 
Pr PER ete lisant cette fois deux t 

quartz, 
Fig. 7. chacun de 0,3 cm d'épaisseur, 
l’un servant d’émetteur, l’autre 
de récepteur. L’amplitude du signal émis étant constante, nous notons 
l'amplitude du signal reçu après que celui-ci ait traversé une épaisseur 
déterminée du matériau. Les résultats obtenus sont reportés sur la w 


figure 7. Ils correspondent aux cinq éprouvettes déjà mentionnées” 
d’épaisseurs respectives 1, 1,8, 2,7, 3,7 et 4,8 cm. : 
Les mesures d'amplitude sur l'écran quadrillé de l’oscilloscope sont 
faites à un carreau près. Cette erreur est due principalement à la diffé- 
rence des résultats obtenus suivant que l’on fait la mesure en un point 


ou un autre d’une même éprouvette. 
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Soit æ, et æ les épaisseurs respectives de deux de nos échantillons 
et soit A, et A; les amplitudes du signal reçu après la traversée de 
ces échantillons, si & est le coefficient d'absorption ultrasonore et à 


$E s . à mt 
condition que l'amplitude A, du signal émis demeure constante, nous 
avons : 


À 

log, T 

es 2 

= ; 
La — 
Si nous prenons : 
Ti — 1,8 cm Te = 4,8 cm 
A AS A2 — 3,5. 


La valeur trouvée pour &« est de l’ordre de grandeur de: 
x 7 0,5 Nep/cm, c’est-à-dire qu’au bout d’une longueur : 


l'amplitude initiale A, est divisée par 2,7. 

Ces mesures nous ont permis, en outre, de connaître la célérité de 
l’onde ultrasonore dans le minerai. Elle a été mesurée à l’oscilloscope 
par comparaison avec la célérité dans une barre de duralumin de 1 m 
de long et qui est donnée comme étant égale à 5 080 m/sec : on trouve c 
égale à 2 700 m/sec. 

En nous basant sur cette valeur, nous allons pouvoir calculer l’impé- 
dance acoustique, la longueur d’onde, la longueur du train d’ondes et la 
directivité du faisceau ultrasonore dans le minerai, en prenant pour p, 
masse spécifique, une valeur moyenne de 2,6 g/emÿ. Soit : 


l’impédance acoustique pc = 7.105 C. G.S. ; 
la longueur d’onde À — & —=:0,24 cm ; 


la longueur du train d’ondes (en prenant t = 5.10% sec) : 
lt 133%,)€m ; 
la valeur du demi-angle au sommet du cône d’émission : 


sin = 1,22 5 — 0,098 ÿ==)00. 


Malheureusement d’autres mesures d’absorption faites avec d’autres 
échantillons taillés dans d’autres blocs de minerai nous ont donné des 
résultats tout à fait différents. Alors que, pour les échantillons précé- 
demment décrits, nous avons trouvé pour « une valeur moyenne de 
0,5 Nep/em, le coefficient d’absorption peut pour certains échantillons 
privilégiés s’abaisser à 0,2 Nep/cm, tandis que pour d’autres il peut 
s'élever à une valeur telle qu’il devient impossible d’observer le passage 
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des ultrasons, tout au moins avec les moyens que nous avons à notre 
disposition. 

Pour en terminer avec les possibilités que nous offre le sidéroscope, 
nous rappelons qu’il peut aussi fonctionner aux fréquences de 0,7 MEz, 
1,1 MHz et 1,7 MHz, en utilisant la méthode du sondage par réflexion, 
avec des quartz de 0,1 cm d’épaisseur. 

Les essais ont été faits avec différents échantillons : ils n’ont donné 
aucun résultat. 

De ces mesures à 1,1 MHz deux conclusions s'imposent : 

De toute façon, même dans les cas les plus favorables, l’absorption 
est très élevée. La valeur du coefficient d'absorption est très variable 
d’un échantillon de minerai à un autre. 


III. — Mesures à 50 kHz. 


Désirant avoir une idée, au moins qualitative, de la valeur de l’absorp- 
tion des ondes ultrasonores dans le domaine des fréquences de l’ordre 
de 104 Hz, nous nous sommes adressés à la Société Sadir-Carpentier qui 
est spécialisée dans la production de matériel ultrasonore destiné aux 
sondages sous-marins (matériel de pêche). Cette société nous a prêté 
son matériel afin de nous permettre de faire les quelques mesures néces- 
saires pour nous donner l’ordre de grandeur de l’absorption dans le 
minerai de fer à 50 kHz. 


a) Description et caractéristiques du matériel employé. — C’est 
un sondeur ultrasonore à magnétostriction conçu pour travailler en 
employant la méthode du sondage par réflexion et ceci à la fréquence 
ultrasonore de 50 kHz. 

Les trains d'ondes émis peuvent avoir une durée de 1 à 6 millisecondes. 
Cette durée est déterminée par un contact tournant. Or, en nous mettant 
dans les conditions les plus favorables (durée du signal d’émission de 
1 milliseconde) et en nous reportant pour la célérité à la valeur déjà 
trouvée de 2 700 m/sec, nous voyons que la longueur du train d’ondes 
dans le minerai est de 2,7 m. Cette longueur est beaucoup trop grande. 
Cela revient à dire que, en employant la méthode de sondage par 
réflexion, tant que la profondeur de minerai ne dépassera pas 1,35 m, 
le train d'ondes émis nous gênera pour observer les réflexions. De plus, 
pour faire des essais sur éprouvettes, il sera nécessaire de posséder des 
échantillons ayant au moins 1 m de long, ce qui est impossible à réaliser. 
Nous avons réussi, en agissant mécaniquement sur le contact tournant, 
à réduire la durée du signal d'émission au tiers de sa valeur. La lon- 
gueur du train d’ondes dans le minerai est alors de 0,90 m. C’est encore 
beaucoup mais nous n’avons pas eu le matériel assez longtemps à notre 
disposition pour pouvoir le modifier davantage. 


CORP TRE, 


bte ser 
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b) Mesures et résultats. — Pour ces mesures, nous avons utilisé 
deux éprouvettes dont les dimensions sont respectivement de : 


6 X 6 X 25 cmi et 6 X 6 X 35 cm. 


Nous avons, tout d’abord, appli- A 
qué la méthode du sondage par £netteur u 
réflexion à la seconde éprouvette. recepteur 
Le contact acoustique entre l’émet- S 
teur-récepteur et le barreau de À «——ünalrecu, 
minerai est assuré par de l’huile A 
(fig. 8). Sur l’écran de l’oscillo- 4 
scope, le signal d'émission, trop 
long, a naturellement tendance à 
masquer le signal reçu après 
réflexion sur l’extrémité libre du Fig. 8. 
barreau. On peut cependant éva- 
luer l'amplitude A du signal reçu au tiers de l’amplitude A, du signal 
émis : 


Signal émis 


A 


lee 
og, A à 
= avec : x 


x — —3 2=2L = 70 em 


æ = 0,015 Nep/cm. 


C'est-à-dire qu'il faut une longueur de minerai de x — - — 66 cm pour 


RIM 


que l’amplitude du signal émis soit divisée par 2,7. 

Nous avons fait ensuite une mesure par la méthode de sondage par 
transmission. L’émetteur-récepteur se composant de deux éléments 
identiques montés en série, nous avons dissocié ces derniers, l’un des 
éléments servant cette fois uniquement d’émetteur, l’autre de récep- 
teur : le contact acoustique nickel-minerai est toujours assuré par de 
l'huile, La mesure se présente de la façon suivante (fig. 9). 


Ao - A, 
Mie nanas 
ee 


Recepteu 
Emetteur FA L A 
A : | 0 2 
2 —+ : 
Fig. 9. 
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L’amplitude du signal d'émission ayant une hauteur constante et 
bien déterminée À,, on soumet successivement au passage de l'impulsion 
ultrasonore les deux éprouvettes de longueurs respectives : 


T1 = 25 Cm To. —135 CM 


et on note sur l'écran de l’oscilloscope les hauteurs A, et A, de l’ampli- 
tude des signaux reçus. 
On a ensuite : 


À; 
log, A, 


RUE 

L'avantage de cette mesure est que les signaux sont mieux séparés 
sur l'écran de l’oscilloscope. Le principal inconvénient est que la diffé- 
rence de longueur des éprouvettes x, — x, étant faible (10 cm), les 
erreurs de mesure sont très grandes. Un autre inconvénient est l'emploi 
de deux éprouvettes, qui peuvent (étant donné nos premières mesures 
à 1,1 MHz) avoir des propriétés acoustiques différentes. 

Nous notons cependant : 


Fermi re Te — % = 10 cm x — 0,05 Nep/cem. 


Il faut une longueur x — Læ 20 cm de minerai pour que l’amplitude 
œ 
du signal émis soit divisée par 2,7. 
Pour compléter ces essais sur éprouvettes à 50 kHz, nous avons fait 
quelques mesures sur deux gros blocs de minerai : 


a) Essais sur un bloc de 60 cm de large, 15 em d’épaisseur et 40 em. 


de profondeur. 

Le premier essai a été fait par transmission dans le sens de la profon- 
deur. Deux faces parallèles étaient meulées, l’une en face de l’autre 
pour permettre d’un côté l’application de l’élément émetteur, de l’autre 
l'application de l'élément récepteur. Effectivement, l'élément récepteur 
enregistre un signal, mais il est très affaibli. Le rapport = est difficile 
à évaluer. 

Le deuxième essai a été fait en sondant le bloc par réflexion dans le 
sens de la profondeur, les deux éléments émetteur-récepteur étant sur 


la même face. Au maximum de la sensibilité, le signal reçu après réflexion 
n’est pas décelable. 


b) Essai sur un bloc de 70 cm de côté. — Sur ce bloc, aussi, des surfaces 
planes et parallèles étaient meulées de façon à permettre un sondage 


SE PE 


ft 
ñ 
i1 


mn tt dte Émtts dite at né à dot ie 


par transmission dans un sens (sens des couches) puis dans le sens per- 


pendiculaire aux couches. 


, LE Q ON 
L'expérience montre que le signal reçu dans le deuxième cas a une 
amplitude moitié de celle du signal reçu dans le premier cas. 


dE 
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En résumé : 
À T,1 MHz, le coefficient d'absorption varie, suivant l’éprouvette 
étudiée, de : 
« — 0,2 Nep/em à &« > 0,5 Nep/em 


à 50 kHz les valeurs trouvées donnent : 


a — 0,015 Nep/cm et &« = 0,05 Nep/cm. 


On peut donc dire que l’absorption décroît quand la fréquence des 
» ondes ultrasonores décroît. 
: De toute façon, cette absorption reste très forte. 
1 Elle est très variable d’un échantillon de minerai à un autre. 


Conclusion. — Nous constatons que pour le minerai de fer, l’absorp- 
tion ultrasonore est beaucoup plus forte à 1,1 MHz qu’à 50 kHz, ce 
qui concorde avec le résultat général des travaux antérieurs à savoir 
que l’absorption croît avec la fréquence. 

De plus, la mesure de la célérité dans le matériau (c — 2 700 m/sec, 
A. II-b) et l’étude des caractéristiques du milieu (diamètre moyen des 
oolithes compris entre 0,5 et 0,1 mm, A. I-a) nous font connaître qu’à 
la fréquence de 1,1 MHz la longueur d'onde ultrasonore dans le mine- 
rai (0,24 cm) est encore grande devant la dimension moyenne de l’élé- 
ment de structure du matériau. On devra donc rechercher ailleurs que 
dans des raisons de structure la cause de la valeur élevée du coefficient 
d'absorption à 1,1 MHz. 

Enfin, à 50 kHz la longueur d’onde ultrasonore (5,4 cm) est très grande 
devant la dimension moyenne de l’élément de structure du minerai et 
nous notons l’influence de la stratification, et de la qualité du ciment qui 
sert de liant entre les oolithes, donc des propriétés mécaniques du maté- 
riau sur la valeur du coefficient d'absorption. 

C’est pourquoi, dans le prochain chapitre, nous chercherons à étudier 
la variation de l’absorption en fonction des propriétés mécaniques d’un 
matériau. 


{ 


B. — DEUXIÈME PARTIE 


Étude de la propagation des ondes ultrasonores 
dans un milieu artificiel tel que le mortier. 


Introduction. — Dans ce chapitre, nous allons étudier la variation 

° > CPE P " s S gi 
de l’absorption en fonction des propriétés mécaniques d’un matériau. 
Comme matériau d’étude nous abandonnons les milieux naturels comme 


PE OR LUE ADR A PORT CRETE 
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le minerai de fer où trop de paramètres incontrôlables viennent perturber 
les mesures pour choisir un milieu artificiel. Nous avons choisi d'étudier 
les mortiers, spécialement pendant le phénomène de durcissement, pour 
les raisons suivantes : du point de vue de la structure un mortier se 
compose de grains de sable entourés de ciment. C’est donc un matériau 
dont la structure granulaire est analogue à celle du minerai de fer. Pen- 
dant le durcissement, seules les propriétés mécaniques du mortier varient 
tandis que la structure granulaire reste inchangée. Enfin, le durcisse- 
ment se fait sous l’eau ce qui est une très bonne condition de travail 
pour une étude ultrasonore. Après un bref rappel théorique, nous expo- 
serons nos méthodes de mesure et les résultats que nous avons obtenus. 


I. — Position du problème au point de vue théorique. 


a) Lois de propagation d’une onde plane dans un solide élas- 
tique, homogène, isotrope et indéfini. — L'étude de la propagation 
d’une onde plane dans un solide élastique, homogène, isotrope et indé- 
fini [H. Poincaré (26), G. Bruhat (9)] se ramène, quand on peut négliger 
la valeur du coefficient de Poisson devant 1, à l’étude de la propagation 
d’une onde plane dans une barre cylindrique, élastique, homogène, 
isotrope et indéfinie. Pour résoudre ce problème nous avons à notre 
disposition [A. Fouillé (15)] : 


a) l'équation des forces vives ; 
b) l'équation de Hooke, 


qui s’écrivent, si l'onde se propage suivant l’axe ox de la barre cylin- 
drique : 


dp du 
(1) dr Po 
du 1 dp 
(2) De EE 


où, en point M(x) du milieu étudié nous désignons par p(r, t) la pression : 
ep la masse spécifique, E le module d'Young, 
É(x, t) la composante de la déformation, u — _ 
Un solide réel peut être considéré comme parfaitement élastique tant 


que les contraintes qui lui sont appliquées n’entraînent en lui que des 
déformations réversibles. 


b) Phénomènes inélastiques. — Cependant, le plus souvent, pour 
un solide réel apparaissent des phénomènes inélastiques, pour lesquels 
les déformations deviennent irréversibles [J. Courbon (10)]. Il n'y a 
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plus restitution complète du travail dépensé pour déformer le corps, 
DORE. 5 : s 

mais 1] y a dissipation d'énergie. Parmi ces phénomènes, on distingue 

notamment : 


RES FASEE 

1) L'hystérésis mécanique (fig. 10). — La contrainte variant suivant 
une loi définie et périodique en fonction du temps, la courbe qui repré- 
sente la variation de la déformation en fonction de la contrainte se fixe 


AP 
P 


reactivite 


RE  —— Deformation 
permanente 


=g (#) 
P=9 p=gft) 


Fig. 10. Fig. 11. 


progressivement sur un cycle fermé dont l’aire correspond au travail 
transformé en chaleur : on dit alors qu’il y a accommodation. Si la 
courbe n’arrive pas à se fixer sur un cycle fermé, on dit qu’il y a viscosité. 


2) La réactivité (fig. 11). — Il y a un certain décalage de temps entre 
l'application de la contrainte et l’équilibre correspondant. L'application 
de la contrainte provoque immédiatement une certaine déformation 
qui continue ensuite à croître beaucoup plus lentement pendant un 
temps qui peut être très long. La suppression de la contrainte produit le 
phénomène inverse. Le corps peut revenir à son état initial. En général, 
il reste des déformations permanentes. 


c) Caractéristiques mécaniques d’un matériau. — Un matériau 
parfaitement élastique, ou considéré comme tel, est caractérisé par son 
module d’Young E. Un matériau quelconque est souvent caractérisé 
par sa résistance à la compression simple R,. On détermine R, au moyen 
d’une presse qui comprime progressivement le matériau taillé en cube, 
en prisme ou en cylindre jusqu’à obtention de la rupture. On donne 
aussi très souvent la valeur de la résistance à la traction simple R,. 
La connaissance de ces deux valeurs R, et R, donne une idée de l’inélas- 
ticité du matériau [J. Courbon (11)]. 

Nous avons vu, au cours de nos essais préliminaires, comment, pour 
le minerai de fer, les valeurs de E, Re et R, sont disparates suivant les 
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échantillons et nous avons annoncé notre désir de rechercher comment 
varie le coefficient d'absorption ultrasonore d’un matériau en fonction 
de ses propriétés mécaniques. 

C’est ce que nous ferons dans la suite de ce chapitre pour différents 
échantillons de mortier où nous nous occuperons essentiellement, à 
structure constante, de la variation du coefficient d’absorption ultra- 
sonore « de ce matériau en fonction de sa résistance à la compression 
simple. 


II. — Étude expérimentale de l’absorption 
en fonction des propriétés mécaniques des mortiers. 


a) Propriétés mécaniques des mortiers. — Cette étude est faite. 
sur du mortier normal, c’est-à-dire composé en poids d’une partie de 
ciment et de trois parties de sable. 

Le durcissement d’un ciment au cours de la prise correspond à un 
accroissement plus ou moins rapide en fonction du temps, de la résis- 
tance à la compression R,, et de la résistance à la traction Ry, les 


# 


Résistance à la compression à (en kgp/em?) 


Nature du liant 


2 jours 7 jours 28 jours 
Portland CPAL 250- 315 ex MERE He — 250 315 


Fondu Lafarge. . LE QAe" t 315 355 400 


ciments n’atteignant d’ailleurs qu'asymptotiquement leur résistance 

maximum. Pour fixer les idées, nous donnons les valeurs imposées à R, 

par les normes officielles pour du mortier normal et pour deux sortes 

de liants : le ciment Portland artificiel CPAL 250-315 et le ciment fondu : 
Lafarge 315-400 [M. Duriez (12)]. 


b) Dispositif expérimental et mesures. — Fabrication des CROvES | 
— Pour la fabrication des éprouvettes, nous nous sommes reportés aux! 
indications données par la norme française AFNOR NF P. 15301 de” 


Et ere # je tal! Cfa é 


mars 1956 : échantillons et éprouvettes, techniques des essais (25) : | : 
Nous avons employé du sable de rivière, tamisé avec un tamis n° 3 r 


(Module AFNOR), la dimension intérieure des mailles étant de 0,8 mm. 
Le liant que nous avons utilisé a été soit du ciment Portland 250- 
315 Xeuilley, soit du ciment fondu 315-400 Lafarge. Aussitôt fait, le! 
mortier est placé dans des moules cubiques de 5 em de côté. Les éprou- 


# 


ROLE, 2e 


FA 
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vettes ainsi formées sont conservées dans leurs moules pendant 24 heu- 
res, puis après démoulage, immergées dans l’eau potable à une tempé- 
rature de 15° à 180 C. 

Les conditions de travail imposées par les normes nous permettent 
de faire une étude de l’ absorption ultrasonore dans d’excellentes condi- 
tions. Dans nos expériences l’eau est-tout naturellement l’agent qui 
assure les contacts acoustiques. 


Matériel ultrasonore employé. — Pour cette série d'expériences nous 
avons utilisé le sidéroscope de la SCAM et nous avons employé la 
méthode de sondage par transmission en prenant des disques de quartz 
de 3 cm de diamètre et 0,3 cm d'épaisseur (A. Il-a). 

Nous rappelons que la fréquence ultrasonore est de 1,1 MHz. 

La durée du train d'ondes est choisie comme l’une des plus courtes 
possible, compatible avec cette fréquence, soit 5 à 6 microsecondes. 


Dispositif de mesure. — La durée d’une expérience sur une éprouvette 
est d’une vingtaine de jours. Il faut, durant ce temps, assurer à l’éprou- 
vette de mortier de bonnes conditions de durcissement et au dispositif 
de mesures ultrasonores une bonne stabilité. 

Dans ce but, nous avons construit un support qui permet à la fois, 
à l’éprouvette d’avoir le plus grand contact possible avec l’eau, et aux 
deux quartz émetteur et récepteur de conserver la même place sur 
l’éprouvette pendant toute la durée de l’expérience. 

Le dispositif choisi se compose essentiellement de deux plaques d’ébo- 
nite carrées de 9 cm de côté que quatre tiges filetées relient entre elles. 

Lors du démoulage des éprouvettes, on procède à la mise en place 
de l’ensemble, l'échantillon de mortier est placé entre les deux quartz, 
on peut voir le détail de l'installation sur la figure 12. 
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Des coaxiaux rigides, avec joints de caoutchouc, permettent d'ame; 
ner la tension d’excitation d’une part du générateur d'impulsions au 
palpeur émetteur À, d'autre part du palpeur récepteur B à l’oscilloscope. 

On place ensuite ce dispositif dans l'eau, où il demeure pendant 
tout le temps de l’expérience dans les conditions de température impo- 
sées par les normes, c’est-à-dire entre 15° et 180 C. 


Mesures. — Nous donnons ci-après la reproduction des courbes que 

nous-avons obtenues au cours de nos mesures. Ces mesures se présentent 
: à | 

de la façon suivante : sur l’écran de l’oscilloscope, recouvert d’un quadril- 


lage transparent, nous observons . 


simultanément le signal d’émis- 
sion E et le signal reçu après trans- 
mission T (fig. 13). Le signal 
d'émission E est maintenu cons- 
tant. Pour toutes les mesures dont 
il est question dans ce chapitre, 
.il est caractérisé par une ampli- 


de 25 divisions verticales 
ETÉEE LTRT EEE tude ho C 
L'EBBBBL'ARE d'écran. Le signal reçu T est 


L'EDÉSENENE caractérisé par son amplitude À 


en divisions verticales d’écran et 
par sa distance du signal d’émis- 
sion d, en divisions horizontales 
d'écran. Plus h sera petit, plus 
Fig. 13. l’absorption sera grande ; plus d 
sera petit, plus la célérité sera 
grande (relations 3). 
Sur nos courbes, nous mettrons toujours : 


— En abscisse le temps en jours. 


— En ordonnée : h en divisions d’écran pour les courbes qui se rap- 


portent à l'étude de l'absorption; d en divisions d’écran pour la courbe 
qui se rapporte à l’étude de la célérité. 


Les deux premières courbes sont relatives au ciment Portland (fig. 14 


et 15), la troisième au ciment fondu (fig. 16). Nous n’avons pu observer 
de variation de célérité avec le ciment fondu, le palier étant atteint 
beaucoup trop rapidement. 

Des courbes expérimentales des figures 14, 15 et 16 nous pouvons 
déduire les variations respectives du coefficient d'absorption & et de 
la célérité c en fonction du temps au cours du phénomène de durcisse- 
ment : pour cela nous comparons les valeurs de h et de d qui caracté- 
risent à un instant donné le signal reçu après transmission dans l’éprou- 
vette de mortier de longueur x (nous savons que cette longueur est 
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h en divisions d'ecran 
16 


12 e , 


0 l L | SE LES EP (PS 
Ben DIRE IDE NCIS EI 20,22 

| Temps en jours 

: Fig. 14. — Mortier fait avec du ciment Portland : Variation de l’amplitude 

: du signal reçu en fonction du temps pendant le durcissement. 


: d en divisions d'écran 
12 
L. 8 TE RER DNS ER EAST 


4 


: fe) MERE Tue NE LICE ta ELA ETES PR 
HT SET ETS CT RC 


Temps en.jours 


Fig. 15. — Sur le même échantillon que sur la figure 14 : 
Variation de d en fonction du temps pendant le durcissement. 


. h en divisions d'ecran 
24 


20 


(8) 2 LH 6 BÉACID EST 2 
Temps en jours 


Fig. 16. — Mortier fait avec du ciment fondu : Variation de l'amplitude 
du signal reçu en fonction du temps pendant le durcissement. 
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sion dans une éprouvette de duralumin de longueur xy. 
L'absorption dans le duralumin peut être considérée comme négli- 
geable, ce qui fait que nous avons sensiblement : 


h, = ko = 25 divisions verticales d'écran. 


égale à 5 cm), aux valeurs h; et d, du même signal reçu après transmis- à 
À 
! 


Nous avons d’autre part : 


dy = 11 divisions horizontales d’écran ; 


Ty —= 10,7 cm. 


Nous prenons comme valeur de la célérité dans le duralumin : + 
+ 
Cy = 5 080 m/sec. 
Nous avons : { 
h æd : 
I dr d 
(3) X — z loge ; Nep/em. Gad tds 4 


Ciment Portland 


Nous donnons sur la fi- # 
gure 17 les courbes qui repré- Ë 
sentent pour le ciment Port- « 
land et pour le ciment fondu î 
la variation de x en nepers ; 
par centimètre en fonction du 
temps en jours, et sur la … 
figure 18 la courbe qui repré- 


DE sente pour le ciment Portland 
Ciment fondu sue à 
0 EE j la variation de cen mètres par » 


(o] @ 4 6 8 10 12 14 
Temps en fours 


Fig. 17. — Variation du coefficient d'ab- 
sorption dans les mortiers en fonction 


16 18 


seconde. 


c) Discussion des résul- | 


du temps pendant le durcissement. tats. — En ce qui concerne 


courbes de la figure 17 nous 
permet de dire que : 


19 Pour un même échantil- 
lon, quand la résistance à la 
compression eroît, le coeffi- 
cent d'absorption décroît. 

29 Entre différents échan- 
tillons, plus la résistance à la 
compression est grande, plus 
le coefficient d'absorption est 
faible. 


3° Il semble y avoir dépen- 


l'absorption, l'examen des 


Ciment Portland | 


0 + 

0 2 k 6 8 10 12 L "ENS 
Temps en jours & 

Fig. 18. — Variation de la célérité en. 


fonction du temps pendant le durcisse- 
ment. 
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dance entre la variation de la résistance à la compression et la 
variation du coefficient d'absorption. 

En effet, si nous reproduisons côte à côte, d’une part les cour- 
bes (fig. 19) imposées par les 
normes de fabrication (B. Il-a) Rckgp/cm? 
et qui donnent la variation de 
la résistance à la compression 
en fonction du temps pendant 300 
le durcissement pour des échan- 
tillons de mortier fabriqués avec 200 
du ciment Portland et avec du 
ciment fondu, et d'autre part 
(fig. 20) les courbes expérimen- 
tales des figures 14 et 16 qui 
donnent la variation de l’ampli- 


Ciment_fondu 


100 


tude À du signal reçu après : RUE on à 
transmission en fonction du Temps en jours 
même temps et pour les mêmes Fig. 19. — Courbes données par les 
échantillons de mortier, nous normes de fabrication. Variation de 
constatons que ces courbes ont la résistance à la compression en 
entre elles une certaine simili- fonction du temps, pendant le dur- 


_ tude d’allure. LB | 


En ce qui concerne la célé- 

à ” 

rité, l'examen de la courbe de 
la figure 18 nous permet de 
dire que : 


h en divisions 
ecran 


Ciment fondu 
19 Au cours du phénomène 


IE ; de durcissement, la célérité 

15 Ciment-Portiond croît d’abord pour se stabiliser 

12 ensuite. 

9 De plus, la comparaison des 
figures 17 et 18 nous permet de 

: dire que : 

2 20 La célérité croît quand 
k È 2 “on 7 l'absorption déceroît. 


Temps en jours Cette étude de l’absorption 
et de la célérité des ondes 
ultrasonores dans différents 
échantillons de mortier a été 
faite à structure constante. 
Comme nous l’avons dit au début de ce chapitre, un mortier se compose 
» de grains de sable reliés entre eux par un ciment. Dans ce matériau le 

. sable peut être considéré comme réservoir à inertie, le ciment qui sert 
# de liant entre les grains comme réservoir à élasticité [Y. Rocard (28)]. 


Fig. 20. — Rappel des courbes expéri- 
._ mentales. Variation de À en fonction 
- du temps pendant le durcissement. 
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Au cours d’une expérience et pour un échantillon donné la disposition 
des grains de sable reste inchangée, seule varie la qualité de la liaison 
entre les grains. 

Si le mortier pouvait être considéré comme un milieu parfaitement 
élastique, la célérité s’exprimerait par (B. I-a) : 


\/= 
C — = 
P 


et pour rendre compte d’une augmentation de la célérité 1l faudrait 


que E augmente ou que 9 diminue. 

Or, au cours de nos expériences nous avons, à plusieurs reprises, 
immergé simultanément dans l’eau deux éprouvettes faites avec le 
même mortier. Ces deux éprouvettes subissaient ensemble le phéno- 
mène de durcissement, mais tandis que l’une était placée dans le dispo- 
sitif d’étude ultrasonore de la figure 12, l’autre qui était posée à côté, 
était pesée à intervalles de temps réguliers. Nous n’avons pas observé 
de variation notable dans le poids de l’éprouvette témoin. Aussi la 
diminution de la masse spécifique ne pouvant être tenue comme respon- 
sable de l'accroissement de la célérité, nous devons conclure à un accrois- 
sement de E. 

Prenons alors une éprouvette faite avec du ciment Portland pur (sans 
sable) et comme nous l'avons fait pour les éprouvettes de mortier, 
étudions son comportement du point de vue ultrasonore au cours du 
phénomène de durcissement. Nous constatons dans cette éprouvette : 


10 Que la célérité croît en fonction du temps, et qu’elle croît à peu 
près comme le fait la célérité dans une éprouvette de mortier fabriqué 
avec le même ciment. 


L’accroissement de la célérité que nous avons observé dans les éprou-" 


vettes de mortier fabriqué avec du ciment Portland est donc bien dû, 
au moins en partie, à la qualité du liant, à la qualité de la liaison entre 
les grains. 

29 Que l’absorption décroît en fonction du temps, et qu’elle décroît 
comme le fait l'absorption dans une éprouvette de mortier, mais en 
lui étant toujours inférieure. 


Or, la technique nous apprend que la résistance à la compression 
est plus forte [M. Duriez (13)] pour une éprouvette de ciment pur que 
pour une éprouvette de mortier fait avec le même ciment. Nous retrou- 
vons le résultat déjà énoncé qui dit que plus la résistance à la compres- 
sion est forte, plus l’absorption est faible. Nous pouvons donc dire que 
les propriétés absorbantes du liant sont une des causes de l’absorption 
dans un mortier, mais non la seule cause puisque dans un mortier l’ab- 
sorption est toujours plus forte que dans le ciment pur. 


La technique (13) nous apprend encore que la résistance à la compres- 
sion varie : 


thin 


+ 


rain 


at 


LÉ,» À à) 


D di RS de de Sr id à) 
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— avec la propreté des grains de sable (c’est-à-dire avec leur faculté 
d'adhérence au liant) ; 

— avec la granulométrie du sable (celle-ci doit être aussi compacte 
que possible) ; 

— avec la quantité respective de sable et de ciment employée (elle 
dépend de la granulométrie du sable). 


Tous ces facteurs sont autant de paramètres qui influent sur l’absorp- 
tion ultrasonore et qui tous regardent la qualité de liaison entre les. 
grains. 

À cause de l'existence du phénomène d'absorption, le mortier ne- 
peut donc pas être considéré comme un milieu parfaitement élastique 
et les équations (1) et (2) ne peuvent suflire à rendre compte de la propa- 
gation des vibrations ultrasonores. Ces équations sont du reste analogues 
à celles rencontrées en électricité dans l’étude de la propagation dans 
les lignes sans pertes où nous avons : 


oV Qt 
(4) dx RL: 

di d-V 
(5) mers Un 


V étant la tension en un point de la ligne, & le courant, l’inductance L 
et la capacité C deux grandeurs kilométriques caractéristiques de cette 
ligne. 

Nous voyons, en comparant les équations (4) et (5) aux équations (1) 
et (2), que, pour passer du système électrique au système mécanique 
et vice versa, il suflira de faire correspondre : 


la tension V à la pression p, 

l'intensité z à la vitesse u, 

la self L à la masse spécifique p, 

I 


la capacité C à l'inverse du coeflicient d’élasticité E, soit FL 


Cependant, pour l'étude de la propagation du courant alternatif dans 
les lignes réelles, on introduit deux autres grandeurs caractéristiques 
définies aussi par unité de longueur : 


— Ja résistance ohmique R ; 

— la perditance G comprenant les pertes dues aux fuites par les mau- 
vais isolements et les pertes spéciales dans les diélectriques et éven- 
tuellement les pertes par radiation ou rayonnement [A. Mauduit (23)]. 
Nous obtenons alors les équations de propagation suivantes : 


dV ; di 
(6) = Ri LS, 

di Ê 2 
(7) ee Ne 
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Ho Mie + 
équations valables tant que les quatre grandeurs caractéristiques R; DL; 
et C restent constantes. 

Nos résultats expérimentaux mettent en évidence l'importance de la 
résistance à la compression dans l’absorption des ondes ultrasonores. 
La résistance à la compression, R,; comme le module d’Young, E, a 
les dimensions d’une pression. Mais alors que le module d’Young qua- 
lifie l’élasticité d’un matériau, à elle seule la connaissance de la résis- 
tance à la compression ne peut suffire à nous renseigner sur l’élasticité 
ou l’inélasticité d’un matériau. Cette grandeur qui, ne l’oublions pas, 
est la valeur de la contrainte qui provoque la rupture du matériau, ne 
nous donne aucun renseignement sur les phénomènes d’hystérésis méca- 
nique ou autres qui sont susceptibles de se produire et de provoquer de 
Pabsorption. 

On peut alors penser par analogie aux équations de propagation 
dans les lignes à écrire les équations de propagation dans un milieu réel 
de la facon suivante : 


dp du 
(8) 3 =: "1 — 5; 

du 1 Op 
(9) Dur Peso 


f correspondant à R ; 

g correspondant à G et comprenant plus spécialement les pertes dues 
à l’hystérésis mécanique. 

En toute première approximation, un matériau quelconque, du point 
de vue élastique, serait alors caractérisé par les quatre grandeurs f, p, g 
et E: 

De tout ceci il résulte que : 


— D'une part, il n’en est pas moins vrai qu'aujourd'hui, en pratique, 
la connaissance de la résistance à la compression qualifie les propriétés 
mécaniques d’un matériau et nous pouvons affirmer que l'absorption 
ultrasonore dans un milieu est étroitement liée aux propriétés méca- | 
niques de ce milieu. 


— D'autre part, nos résultats sont en accord avec ceux de S. Bala- 


krishna (travaux antérieurs...) qui note que dans les agrégats grossiers : 
les célérités sont basses, l'absorption élevée, tandis que dans les agrégats 
fins, les célérités sont élevées et l’absorption basse, 


Conclusion. — Ces mesures faites sur différents échantillons de 
mortier normal, à la fréquence ultrasonore de 1,1 MHz nous montrent | 


que.les propriétés mécaniques d’un matériau conditionnent dans une 


mesure certaine la propagation des ondes ultrasonores dans ce matériau. 
n Dur - pie 
Autrement dit, l’étude de l’absorption dans un matériau donne des 


renseignements précieux sur la qualité des liaisons intergranulaires, donc. 
sur l’élasticité de ce matériau. 


F 
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Nous pensons qu'une telle étude pourrait systématiquement être 
joite à celles qui fournissent déjà les valeurs des caractéristiques clas- 
siques d’un matériau, telles que la valeur si employée aujourd’hui de la 
résistance à la compression R,. 

Cette étude, faite sur une grande échelle permettrait simultanément : 


— de mettre en évidence les paramètres qui jouent un rôle essentiel 
dans le phénomène d'absorption des ondes ultrasonores, 
— d’améliorer la qualité des mortiers. 


C’est avec le désir d'entreprendre quelques mesures dans le cas où 
la longueur d’onde ultrasonore devient de l’ordre de grandeur de la 
dimension moyenne de l’élément de structure d’un matériau, que nous 
avons étudié dans le chapitre suivant, différents échantillons d’acier 
à des fréquences ultrasonores différentes. 


C. — TROISIÈME PARTIE 


Étude de la propagation des ondes ulirasonores 
dans différents échantillons d’acier. 


Introduction. — Dans ce chapitre, c’est la dimension moyenne de 
l'élément de structure du matériau qui sera notre variable et nous cher- 
cherons à connaître quelle est l'influence de cette variable sur la propa- 
gation des ondes ultrasonores dans le matériau. 

Les mesures ont été effectuées dans les Laboratoires des Forges et 
Aciéries de Pompey. 


I. — Étude expérimentale. 


a) Description des éprouvettes d’acier employées. — Les éprou- 
vettes sont cylindriques. 

: Elles ont 3 cm de diamètre et 6 cm de long. 

Les cinq premières éprouvettes sont formées d’un même acier, ayant 
subi des traitements thermiques différents, ce qui fait que la grosseur 
moyenne du grain croît d’une éprouvette à l’autre. 

L’échantillon n° 1 a une dimension moyenne de grain de 0,0029 em. 


i 


» n° 2 » » 0,0082 » 
» n° 3 » e » O,0117 
» n° 4 » _) 0,0160 » 
» n° 5 1» »- 0,0286 » 
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Les grains de l'échantillon n° 6 qui est fait avec le même acier mais 
moulé sont beaucoup plus gros. Leur dimension moyenne est de 0,18 cm. 

Nous donnons les photographies des grains des cinq premiers échan- 
tillons sur la planche II, figure 21. Le grossissement est de 50. 


b) Appareil ultrasonore employé et conditions de travail. — 
L'appareil ultrasonore utilisé est un appareil allemand : Impuls Schallge- 
rât, Dr. J. H. Krautkrämer (Cologne). 

Il travaille aux fréquences de 2 MHz, 4 MHz et 6 MHz. 

Si nous prenons comme valeur de la célérité dans l’acier : 


c = 5 136 m/sec 


les longueurs d’onde correspondantes seront pour : 


N = 2 MHz À = 0,258 cm À 0,129 cm 

2 
N — 4 MHz À — 0,128 cm 1 0,064 em 
N = 6 MHz À = 0,086 cm pee 0,043 em 


: | NE 3 
Nous travaillons par réflexion et nous notons la. hauteur du premier 

écho après un aller et retour de l'impulsion ultrasonore, pour chacun 

des six échantillons que nous possédons. D'abord à 2 MHz (pour un 


réglage donné de l’appareillage émetteur-récepteur et oscillographe), 
puis à 4 MHz, enfin à 6 MHz. | 


c) Résultats des mesures et discussion de ces résultats. — Nous” 
donnons les courbes obtenues (fig. 22), en mettant en abscisse la dimen-* 


k 


| 
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sion moyenne des grains en centimètres et le numéro de l'échantillon 
essayé et en ordonnée, la hauteur de l'amplitude du premier écho reçu, 
en divisions verticales sur l'écran de l’oscilloscope. Chacune des courbes 
est relative à une fréquence déterminée. Nous faisons la mesure, pour 
les fréquences de 2, 4 et 6 MHz. 

Pour les cinq premiers échantillons, la dimension moyenne des grains 
reste petite devant la demi-longueur d’onde aux fréquences utilisées. 
Dans le cas le plus favorable qui est celui de l'échantillon n° 5, en utili- 
sant la fréquence de 6 MHz, la demi-longueur d’onde est de 0,043 em 
et la dimension moyenne des grains de 0,028 cm. L’absorption commence 
à se faire sentir. 

L’absorption est au contraire toujours très forte pour l’échantillon n° 6 
en acier moulé. Elle augmente avec la fréquence quand on passe de 2 à 
6 MHz. L'augmentation est surtout brutale entre 2 et 4 MHz. 

Ces mesures montrent une absorption anormalement forte quand la 
longueur d'onde ultrasonore devient de l’ordre de grandeur de la dimen- 
sion moyenne de l’élément de structure du matériau, ce qui rejoint les 
nombreux résultats fournis par la littérature. 

Cependant, on doit reconnaître qu'il est impossible de faire varier 
uniquement la dimension moyenne de l’élément de structure d’un maté- 
rlau sans agir aussi sur ses propriétés mécaniques. Ceci est vrai notam- 
ment, dans nos mesures, pour l’éprouvette n° 6 en acier moulé et les 
cinq premières éprouvettes. Toutes sont formées d’un même acier mais 
les traitements ultérieurs ayant été différents, d’une éprouvette à l’autre 
la qualité de la liaison entre les grains n’est pas obligatoirement la même 
et cette qualité influe certainement sur la valeur du coefficient d’absorp- 
tion. . 

C’est en espérant obtenir des renseignements sur le rôle que joue 
la dimension moyenne de l’élément de structure d’un matériau dans la 
propagation des ondes ultrasonores que nous avons entrepris une étude 
théorique de la propagation de ces ondes dans un milieu feuilleté 


[M. L. Gaulard (16)]. 


II. — Étude théorique de la propagation des ondes ultrasonores 


dans un milieu feuilleté indéfini. 


a) Caractérisation du milieu feuilleté. — Nous caractérisons tou- 
jours, dans ce chapitre, un milieu matériel quelconque par les quatre 
grandeurs que nous avons introduites précédemment (B. Il-c) : la masse 
spécifique, le module d’Young, et f et g qui se rapportent à l’absorption. 

Soit maintenant un milieu matériel indéfini, formé de couches suc- 


cessives et régulières de matériau (1) et de matériau (2) (fig. 23). 


Nous supposons toujours les vibrations sinusoïdales. 


@ 
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Pour le milieu (1) considéré seul, il est caractérisé par /1, 81; Pa €t Es 
et nous avons les équations de propagation : 


Se AE Jopi)u 
du TE 
Fr —(a+is P 


qui donnent les solutions : 
u = (Aer + Bieñt)ejat 
D Zi(AseT his 3 B,ekr)ejat 
A, est l'amplitude de l’onde incidente ; 
B, est l'amplitude de l’onde réfléchie. 


| 
| 


ki = V/h+ joe + À) = a+ ja 
a est le coefficient d'absorption. 


2TN 


ESS b, est la célérité, N la fréquence. 
k 
h+ TP: 
ZL, = à 
x ë “ à E; 


Pour le milieu (2), considéré seul 1l est caractérisé par fo, go, 06», Eo 
2 


dont dépendent k:, &, Bo — ,; A», B, et Z,, nous avons les mêmes 


équations correspondantes. ; 
Enfin, nous caractérisons le milieu feuilleté résultant par f, 6, g, E 
27N 


dont dépendent K,:af 6 ="22 


b ? 
À, Bet Z. 

Si L, est l’épaisseur de la courbe 
de matériau (1), si est l’épais- 
seur de la couche de matériau (2), 
l'épaisseur de l’élément de struc- 
ture du matériau résultant est. 
L=i +. 

re ane la propagation du 
courant alternatif dans les lignes | 
où l’on assimile celles-ci à une. 
suite indéfinie de quadripôles iden-. 
tiques, nous considérons une cel- 
lule élémentaire formée par deux 
couches successives des maté- | 


riaux (1) et (2). Comme nous … 


venons de le voir cette cellule a une épaisseur L et le milieu étudié 4 
s 
peut être considéré comme une suite indéfinie de telles cellules. : 


(D PSE 2 HA DA 2 
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b) Étude théorique de la propagation des ondes ultrasonores 
dans un tel milieu. — Nous utilisons alors une méthode de calcul ana- 
logue à celle employée en mécanique ondulatoire pour l’étude des bar- 
nières de potentiel. Nous écrivons que lorsqu'il y a propagation d’une 
onde longitudinale dans le milieu feuilleté, il y a continuité des vitesses 
et des pressions sur chacune des surfaces de séparation [C. Kittel (19)]. 
Pour une cellule élémentaire, les conditions de continuité aux sur- 
faces de séparation donnent les quatre équations suivantes : 


pourr=— |, : 
(10 a) Aje—hh  Bjekih — A,e—kili + Bekih, 
(10 b) ZilAje—h — Biehh] = Z,[A,e—kh — Bekh] 
pour. z— L: 
{10c) Age kel + Boekel — (A, + B,)e—KL, 
(10 d) ZalAse kel — BekL] — Z,{(A, — B,)e—KL, 


En tirant A, de la première équation et en reportant sa valeur dans 
les trois autres on obtient le système suivant de trois équations à trois 
inconnues AÀ,, B,, B, : 


ira) A,(Z, — Zoje—kih — 2B,Z;etih + B,(Z, + Z,)ekii — 0, 
{11b) Ajle—kil — e—KLekh)e—kh + B,(e2kh — 1)e—KL 
—— B;(eñk2l: — e—KLekih)ek2l = O0. 
{i1c) A,(Ze-kil — Z,e—KLekih)e—kilh LE B,Z,(e2kih + 1)e—KL 
— B,(Zoekih + Z,e—KLekh)ekih = 0, 
Pour avoir une solution de ces équations telle que A,, B;, B, soient 
différents de 0, il faut que le déterminant des coefficients des inconnues 


soit nul. 
Ce qui donne la condition : 


UE) (2 + Z.)ch(l + kols) — (21 — 24) ch (Kih — Kola) 
4217, ch KL 


L’inconnue est ch KL. 


1 

» 

: . . . x 
Nous allons résoudre cette équation dans le cas particulier où nous 
| 


Pa 


7 


avons : 
- DE BE a ta 0) 
c’est-à-dire dans le cas où les deux matériaux 1 et 2 n’absorbent pas. 
Ce qui revient à avoir «4 = & = O0, c’est-à-dire : 
\ ki = 78 k 
Z= V/e1Ea Z3 = /P2 2 


Z, et Z, sont réels. 
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Examinons ce que devient notre condition : 


ch KL = ch (« + 78)L = ch « L cos BL + 7 sh aL sin BL ! 
ch (kil + kole) = ch 7(Brl de Bal) —= cos (Bail + Bols) | 
ch (kil, — kole) = ch (Bi — Bols) = cos (B1l — Bala) 
(13) ch KL = ch aL cos Fe + 7 sh &L sin 8L 


LE + Ta (Z,-= 73) | 
— nn cos (Bils + Bale) — PROC ATE TAG (Brl1 — Bale). 0 


‘ét = 


Le deuxième terme est réel. Il faut que l’on ait soit : 


sin $L — 0 BL = kr 
soit : Shi 10 Ca =} 


Cherchons les conditions que nous devrons remplir pour avoir «4 = 0 
dans le milieu étudié. 
Dans ce cas ch &«L = 1, et la condition devient : 


(Zi+ Ze)? « (Zy — 22)? 
(14) cos BL — - PAS COS (Brli + Pole) — AA COS (Brls — Bol) 


Pour que cette équation a une solution, il faut que l’on ait : 


; + 
(15) —1I1 <ecosBL<+Ir ‘ 4 
Nous résolvons graphiquement ces deux inégalités de la 0 
suivante : : 
Nous avons tout d’abord la première inégalité : i 
(Zi + Zat (23) : 
42 AT cos (Bal ae Bol) 42322 cos (Bal FRA Bols) 1 | 
que nous écrivons : À |] 
(Zit Ze PAT A : n 
(16 a) TATAELS (Bi + Bole) < 1 + ARR CS (Bali — Bola) | 
puis la deuxième inévalité } 
(a + Zo)° CAVAE f 
1 Pr ge c08 (Bah + Bale) — BE cos (Bih — Bal) à UE 
que nous écrivons : : 
(Z1 + 29)? Lee (Zi — 29) | 
(16 b) SUR AS AUS (Bi + Bal) > —1+ 2 AZ 7, à COS (Bali — Bols) 
soit alors les trois fonctions : 
e (Zi + Zo)? 
(17 a) AN LA (Bali + Bolo). 
- 
: 


NS 


1 ‘4 


VS 
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(17) He ie De Ouai F3. 
2 Ve (Br > Solo 
lez 
(17 c) LAVE AA OS (Brl1 — Bols) 


Nous aurons 4 — O dans le milieu étudié partout où y, sera compris 
entre y, et Ya : 


(18) Y3 < Yi < Y2- 


Nous tracerons les trois courbes représentatives de 7, yo, y en fonc- 
tion de la fréquence, Z, et L, les épaisseurs respectives des couches étant 
constantes, ou bien à one constante, en fonction de l'épaisseur 
de l’une des couches, l’autre restant constante. 


IIT. — Application de cette étude théorique 
à l’étude de la propagation dans différents échantillons d’acier. 


a) Assimilation du milieu à structure granulaire à un milieu 
feuilleté indéfini. — Nous nous reportons pour cette application aux 
mesures d'absorption que nous avons faites dans les Laboratoires des 
Forges et Aciéries de Pompey (C. I) sur différents échantillons d’acier 
en fonction de la dimension moyenne de l’élément de structure du maté- 
riau, et nous rappelons les travaux de E. de Kerverseau, J. Bleton et 
P. Bastien (18) sur les anomalies de propagation des ultrasons dans les 
métaux en liaison avec la structure qui avaient conduit ces auteurs 
« à faire appel... à la présence aux joints des grains d’une enveloppe 
dont les propriétés élastiques pour un métal et un état physico-chimique 
donnés, doivent être constantes et en tout cas nettement différentes 
de celles du métal formant l’intérieur des grains, ..., conclusions 
en bon accord avec les théories attribuant aux joints des cristaux des 
propriétés particulières très différentes de celles de la masse du cristal ». 

Les photographies de la figure 21 nous montrent la structure respective 
des différents échantillons que nous avons étudiés. 

En vue de l’étude théorique nous caractérisons les grains par : 


ep, masse spécifique, 
c1 célérité, 
L dimension moyenne des grains (qui est la variable) 


et les régions intergranulaires par : 
ps masse spécifique, 


cà célérité, 
L, épaisseur moyenne de ces régions. 
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Nous supposons en outre pour simplifier : f1 = 9 = f2 = 82 = 0, ce 
qui donne : 
Zi = pi La = PoC2. 


La présence aux joints des grains d’une enveloppe dont les propriétés. 
élastiques sont nettement différentes de celles du métal formant l’inté- 
rieur des grains implique que Z, soit très différent de Z,. D'autre part, 
l'épaisseur de l'enveloppe /, est petite devant la dimension moyenne du 
grain d. 


Si nous assimilons le milieu à structure granulaire à un milieu feuilleté, 


ce milieu feuilleté sera composé d’une part de couches représentant 
l’intérieur des grains et caractérisées par p1, &, l, et d’autre part de 
couches représentant l'enveloppe des grains et caractérisées par po, Ce, le 
avec comme conditions : 


O101 Æ PoCo et LEE 


b) Détermination de la bande passante d’un tel milieu. — 
Pour connaître la bande passante d’un tel milieu feuilleté en fonction 
de l’épaisseur /, des couches de matériau I, nous devons tracer les trois 
courbes représentant à fréquence constante les fonctions y, ÿs et Ys 


que nous avons définies au paragraphe C. [l-b et, comme nous l'avons 


vu, nous devons vérifier la condition (18) : 


) Ys < Yi < Y2- 
Nous écrivons : 


m = 
Paca , 
ce qui donne : 
Mt 2e mt œ I (Zi —2)% m+r | I \ 
422 4m 2 UN TRRE  Ddone o L 


» à LA 
d'autre part, puisque nous avons posé l, — € nous avons : 


Brli + Bols = 2rN(% "+ 5 2 (4 + e 2) 


Co Ci Ce 
Bih — Bols = 2RN(3 vs” 5 "= (u x a 
Les trois fonctions 7, y2 et ya s’écrivent : 
(19 a) = Ée + :| cos _. (4 + a). 
(19 b) Ya TEE [= : —;| cos Eh —e°). 
(19 c) HUE Fe a :| cos (a F4 ca). 


api em Da tue ou fe Pc 


PR APR Re. Te, m1 Fa 
gts à F: 


PROPAGATION DES ONDES ULTRASONORES LONGITUDINALES Aôz 


Nous faisons l'application numérique pour les fréquences auxquelles 
nous avons travaillé : N = 2 MHz, 4 MHz, 6 MHz. Nous caractérisons 
le milieu 1 qui représente l’intérieur des grains par les valeurs habituelles 
de l'acier, soit : 


Pi = 7, 8 CG GS. 
€ = 5,136.10° cm/sec, 
Prés — 40.109 CG. S., 
l, — épaisseur des couches de milieu 1, variable. 


Pour caractériser le milieu 2 qui représente les régions intergranulaires, 
nous savons que nous devons respecter l'hypothèse p,c, # pcs, mais 
nous ne connaissons pas les valeurs propres de #, et de c,. Ces régions 
intergranulaires forment toutefois un milieu solide, aussi si nous regar- 
» dons le tableau que donne L. Bergmann (7) et qui concerne les carac- 
téristiques élastiques et acoustiques d’un grand nombre de milieux 
solides, nous voyons que pour tous ces milieux la célérité est toujours 
de l’ordre de grandeur de 105 cm/sec, et que d’un milieu à l’autre elle 
ne varie guère que dans un rapport de 1 à 3, tandis que la masse spéci- 
…. fique, elle, peut varier d’un milieu à l’autre dans un rapport de 1 à 10. 


| ANNAAANNANANNN ANNNNNN | 
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Fig. 24. 
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Pour caractériser les régions intergranulaires nous pouvons donc raison- 
nablement prendre dans notre application numérique une valeur de poco 


P1c 
telle que m — si ON 
202 4 La # € La 
De plus, d’après ce que nous venons de voir, les célérités & et C2 dans 
les milieux 1 et 2 doivent être du même ordre de grandeur, et nous pou- 


vons poser pour la commodité des calculs : 
7 ’ | 
CRE LA 1 
Ca 


;: = - « , » 
avec, étant donné la dimension moyenne des grains (C. I-a), e’ de 1 ordre 
de grandeur de 1074 em. 


La période de la courbe y, est alors T;, — = cn 


La période des courbes y, et y4 est : To = T3 — + + €’. 


Nous reproduisons (fig. 24) pour les trois fréquences utilisées les cour- 


bes qui représentent les variations de 1, 2, y3, de même que les bandes ! 


tante 


passantes correspondantes en fonction de l'épaisseur des couches de « 


milieu 1. Nous portons en ordonnée, d’un côté les valeurs numériques 
des fonctions Y, Yo et Ya, d'un autre côté la valeur du coeflicient de 
transmission T qui est égal à 1 à l’intérieur de la bande passante et 


qui est nul à l’extérieur ; pour toutes ces courbes nous portons en, 


\ 


abscisse /, en centimètres. * 
c) Discussion des résultats. — La résolution graphique nous montre 
d’abord que plus e’ sera petit, c’est-à-dire plus les régions intergranulaires 


seront étroites, plus la largeur de la bande passante tendra vers?, | 


D 


demi-longueur d’onde des ultrasons dans le milieu considéré. Ce résultat» 
théorique est en accord avec la remarque de P. Bastien, J. Bleton et: 


E. de Kerverseau (3) (4) qui disent que « les anomalies de sondage 


apparaissent lorsque dans la constitution micrographique à froid du! 


métal existe un élément de structure dont la dimension moyenne est 
égale à une fois ou à plusieurs fois la demi-longueur d’onde des ultra- 
sons dans le milieu considéré ». 


Nous comparons maintenant les résultats théoriques de la figure 24: 


aux résultats expérimentaux de la figure 22, résultats que nous avons 
d’ailleurs rassemblés dans la figure 25. 


Pour les fréquences de 4 et 6 MHz il y a un excellent accord entre la 


théorie et l'expérience. Pour la fréquence de 4 MHz les courbes théo- 
riques donnent comme limite de la bande passante une valeur de 4, 
égale à 0,054 em. Figure 22, sur la courbe qui correspond à cette fré- 


quence, nous notons pour une dimension moyenne des grains égale 


à 0,054 em une forte diminution de la hauteur du premier écho, c’est- 
à-dire une forte augmentation de l'absorption. 
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Il en est de même pour la 
fréquence de 6 MHz où la limite 
de la bande passante est donnée 
figure 24 égale à 0,032 cm et 
où une dimension moyenne 
des grains égale à cette valeur 
correspond figure 22 à une 
nette augmentation de l’ab- 
sorption. Pour la fréquence de 
2 MHz, la limite de la bande 
passante est théoriquement de 
0,122 em, expérimentalement 
cette valeur appliquée à la 
dimension moyenne des grains 
correspond effectivement à une 
augmentation de l’absorption, 
mais nous sommes gênés par 
le fait que nous nous trouvons 
à l’extrémité de la courbe expé- 
rimentale. 

La résolution graphique nous 
montre aussil'importance de m, 
c’est-à-dire des propriétés 
élastiques respectives des grains 
et des joints des grains, dans 
la détermination de la largeur 
de la bande passante. Pour une 
même valeur de €, épaisseur 
des régions intergranulaires, 
plus m sera grand, plus la lar- 
geur de la bande passante 
diminuera et quand m tendra 
vers 1, la largeur de la bande 


À 
passante tendra vers =. 


Enfin, dans cette application, 
nous avons SUPposé /1, 81, Jos La 
nuls (C. III-a) ce qui n’est cer- 
tainement qu'une toute pre- 
mière approximation. Les pro- 


Fig. 25. 
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priétés absorbantes propres de chacun des deux milieux grains et 
surtout régions intergranulaires jouent un rôle dans la propagation 
des ondes ultrasonores, ce que remarquent en quelque sorte P. Bas- 
tien, J. Bleton et E. de Kerverseau (3) (4) en écrivant : « En 
attribuant l'existence de ces anomalies à un phénomène vibratoire à 
l'échelle du grain, ou d’un édifice plus complexe de la structure, 1l faut 
admettre en même temps l'influence de la capacité d'amortissement 
du métal qui peut modifier les phénomènes observés en atténuant les 
anomalies dans le cas d’un fort amortissement des vibrations des 
grains. » 


Er nds te Mr dires Dh: né mgai 


Conclusion. — Ces mesures faites sur différents échantillons d’acier M 
à des fréquences différentes en fonction de la grosseur des grains, nous 
montrent l'existence d’un phénomène d’absorption quand, dans un « 
matériau, la dimension moyenne de l’élément de structure devient de 
l’ordre de grandeur de la demi-longueur d’onde. 

L’assimilation de ce milieu à structure granulaire à un milieu feuilleté « 
artificiel nous permet de retrouver par le calcul le résultat expérimental « 
et de plus met en évidence le rôle que joue la qualité des liaisons inter- 
granulaires dans l’apparition et l’acuité de ce phénomène. 

Ce phénomène d’absorption est en quelque sorte un phénomène para- 
site. Il dépend des grandeurs, relatives de la dimension moyenne de: 
l'élément de structure et de la longueur d’onde ultrasonore, et il suffit 
d'augmenter la longueur d’onde, done de diminuer la fréquence pour le 
voir disparaître. 


CONCLUSION 


a 2 5] 


0 PONS 


En règle générale, nous pouvons dire que l’absorption des ondes 
ultrasonores dans un matériau dépend toujours des propriétés méca- 
niques et des qualités élastiques de ce matériau, done des liaisons inter- 
granulaires. Plus les qualités élastiques et mécaniques d’un matériau - 
sont bonnes, plus l’absorption est faible. \ 

Le premier phénomène d'absorption que nous avons étudié est le * 
phénomène d'absorption normal. Il est à notre avis le plus important, j 
4 


’ 
parce qu'il est susceptible de nous renseigner utilement sur les para- 
mètres qui favorisent le mieux l’adhérence des grains entre eux. En 
recherchant plus avant les causes d'absorption dans un matériau, ci 
que nous souhaitons faire par la suite, il deviendra possible par là même 
d'en améliorer les qualités. Ceci est particulièrement vrai pour les. 
mortiers et les aciers, | 

L'autre phénomène d'absorption qui apparaît quand la longueur 
d'onde ultrasonore devient de l’ordre de grandeur de la dimension 
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moyenne de l'élément de structure d’un matériau se superpose au 
- premier : c’est un phénomène parasite : il suffit de diminuer la fréquence 
Re pour le faire disparaître, 
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| ORIENTATION NUCLÉAIRE 
PAR POMPAGE OPTIQUE 
DES ISOTOPES IMPAIRS DU MERCURE () 
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Le. _ Lr d'u 


Par BEernarr CAGNAC (1) 


INTRODUCTION 


ste. tite d 2 0  É 


Le travail présenté ici est une application de la méthode de pompage 
optique suggérée par Kastler en 1950 (30). Cette méthode permet 
d'étendre aux états fondamentaux des atomes, par orientation de leurs 
* moments magnétiques, la méthode de double résonance de Brossel et 
* Kastler (9), appliquée d’abord aux états excités par Brossel (10). La 
première application du pompage optique fut réalisée, en 1952, au 
laboratoire de l'Ecole Normale Supérieure sur le cas du sodium (11). 
Elle se répandit ensuite dans de nombreux laboratoires étrangers où 
elle s'enrichit de nombreuses variantes (21). Mais elle n’avait été appli- 
quée jusqu'ici qu'à des atomes alcalins, dont l’état fondamental est 
paramagnétique. Nous décrivons ici sa première application au cas 
d’atomes dont l’état fondamental est diamagnétique, mais qui possèdent 
un paramagnétisme nucléaire (J — o ; F — 1) ; nous avons choisi comme 
* exemple les isotopes impairs du mercure, Hg de spin nucléaire I — 1/2 
» et 21Hg de spin nucléaire I — 3/2 (état fondamental 61$,). La méthode 
permet d'obtenir dans ce cas une orientation purement nucléaire. 
La méthode de pompage optique a été souvent décrite (30) (31) : on 


{*) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
: 6 décembre 1960 devant la Commission d’examen. 

(4) Le texte intégral de cette thèse est déposé au C. N. R. $., sous 


le n° 38838. 
Annales de Physique, 1961. 3 30* 
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Ch, 27» 


irradie une vapeur dans la direction du champ magnétique direc- 
teur H, avec sa raie de résonance polarisée circulairement, o* par 
exemple ; les atomes du sous-niveau Zeeman mx de l’état fondamental 
passent au sous-niveau M, — Mr + I de l’état excité ; en retombant 
spontanément à l’état fondamental, ils se répartissent entre les sous- 
niveaux My, Mx +1, Mr+2. Une part du moment angulaire des « 
photons excitateurs se trouve ainsi transférée aux atomes; ceux-ci 
deviennent plus nombreux dans les sous-niveaux de grande valeur 
de mr, c'est-à-dire que leurs moments magnétiques se trouvent partiel- 
lement orientés. Dans le cas où il y a plus de deux sous-niveaux (F > 1), 
l'irradiation en lumière naturelle suivant la direction du champ H, 
(lumière 6) peut conduire, selon les probabilités de transition optique, 4 
à vider symétriquement les sous-niveaux de faible valeur absolue | mx | 
au profit des sous-niveaux de grande valeur absolue | »% |, c'est-W 
à-dire que les moments magnétiques se trouvent partiellement ali-# 
gnés (35). 

On peut obtenir ainsi de grandes différences de populations entre les « 
sous-niveaux Zeeman de l’état fondamental, alors que, à l'équilibre ther-« 
mique, la loi de Boltzmann conduit à des populations sensiblement 
égales (l'énergie Zeeman est négligeable devant ÆT). Les phénomènes « 
de relaxation tendent évidemment à rétablir cet équilibre thermique, 
par désorientation des atomes, avec une constante de temps égale au 
temps de relaxation longitudinale T,, et les différences de populations 
effectivement atteintes à l’état stationnaire résultent de la compétition 
entre ces phénomènes de relaxation et le pompage optique. Pour: 
qu’elles soient importantes, il faut que le cycle de pompage se repro-. | 
duise à des intervalles de temps assez courts, comparés à T, ; le temps | 
moyen T, séparant l’absorption de deux photuns par le même atome  ! 
(inversement proportionnel à l'intensité lumineuse) doit être du même 


ordre de grandeur ou plus court que T, (12). 

L'irradiation lumineuse, qui sert à réaliser le pompage optique, joue 
également un second rôle, en permettant la détection des variations de 
populations. Le taux de polarisation (ou l'intensité) de la lumière de 
résonance optique réémise par la vapeur dépend en effet des populations 
relatives des sous-niveaux Zeeman de l’état fondamental. Une résonance” 
magnétique à saturation entre deux tels sous-niveaux tend à égaliser 
leurs populations et le changement de taux de polarisation (ou d’inten- 
sité) de la lumière réémise permet de détecter simultanément cette” 
résonance magnétique et l'orientation préalable de la vapeur. Li 

Dans le cas particulier d’atomes diamagnétiques, le temps T, est un. 
temps de relaxation nucléaire, qui doit être beaucoup plus long que les 
temps de relaxation électronique. On devait donc s'attendre à ce que 
l’orientation nucléaire fût plus facile à obtenir que l'orientation électro- 
nique. C'est la raison pour laquelle la méthode de pompage optique fut 
essayée pour la première fois par Brossel et Bitter (3) (10) précisément. 
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sur le mercure (isotope Hg); mais, en fait, cette expérience fut un 
échec et elle fut suivie d’autres essais négatifs (4), alors qu’on réussis- 
sait à observer successivement l'orientation des vapeurs de tous les 
métaux alcalins (1). On était conduit à penser que la cause de ces échecs 
tenait au manque d'intensité de la source lumineuse pompante sur la 
raie 2 537 À utilisée (T, trop long). 

Notre premier travail a été la mise au point de lampes à mercure 
émettant sur cette raie une forte intensité. Les résultats positifs ont 
immédiatement suivi, permettant d'observer, dès 1958, l'alignement 
nucléaire de *1Hg (14), puis l'orientation nucléaire de *1Hg et 
Hg (15). Nous décrivons d’abord, dans le premier chapitre, les carac- 
téristiques de ces sources lumineuses et les conditions exactes dans 
lesquelles nous opérions le pompage optique. 

Dans le deuxième chapitre, nous déérivons comment les courbes de 
résonance magnétique nucléaire observées nous ont permis la mesure 
précise des moments magnétiques nucléaires de #1Hg et 1%He et 
comment on en déduit l’existence d'anomalies de structure hyperfine 
importantes dans les niveaux 6%P, et 6%P,. Les taux d'orientation ou 
d’alignement mesurés ainsi que les largeurs de raie nous donnent déjà 
un ordre de grandeur des temps de relaxation, beaucoup plus longs 
pour Hg que pour #1Hg; mais les études détaillées des formes de 
raie et de la relaxation sont données dans les chapitres suivants. 

Dans le troisième chapitre, nous décrivons en détail les deux méthodes 
employées pour l'étude de la relaxation. La première, que nous appelons 
méthode statique, utilise, de façon tout à fait classique, les mesures 
des largeurs des courbes de résonance et permet une mesure assez pré- 
cise du temps de relaxation transversale T,. La seconde méthode, que 
nous appelons méthode dynamique, utilise l'observation des transitoires 
du pompage optique et de la résonance magnétique et permet la mesure 
précise des deux temps de relaxation, longitudinale T, et transver- 
sale T, ; l’utilisation de cette seconde méthode n’est facile que si les 
temps de relaxation sont assez longs, c’est-à-dire dans le cas de #?Hg. 
Les formules données avec ces deux méthodes sont justifiées à la fin du 
troisième chapitre par les calculs détaillés de l’évolution des populations 
sous l’action simultanée du champ de radiofréquence et de l’irradiation 
lumineuse ; nous utilisons pour ces calculs le formalisme de la matrice 
densité. 

Nous étudions enfin, dans le quatrième chapitre, les origines de la 


relaxation. Nous étudions d’abord le cas de Hg qui s’avère le plus 


simple en première approximation grâce à l'existence d’un mécanisme 

rédominant lié au moment quadrupolaire de #%Hg9. Dans le cas 
de 1#Ho, la relaxation est beaucoup plus lente, mais semble due à 
divers mécanismes dont les effets sont du même ordre de grandeur et 
qu’il n’est pas facile de distinguer ; cette étude se poursuit actuellement 
au laboratoire. 
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CHAPITRE PREMIER 
Les conditions du pompage optique. 


[. — Pompage optique par la raie 2537 À. 


Le spectre du mercure comporte deux raies de résonance situées dans 
l’ultraviolet ; elles relient directement l’état fondamental 61S, aux états 
excités 61P, (raie 1 850 À) et 68P, (raie 2 537 À). La raie 1 850 À est 
fortement absorbée par tous les matériaux couramment employés dans 
le proche ultraviolet, en particulier en ce qui concerne l'optique de 
polarisation ; elle ne peut, au surplus, se propager que dans une 
atmosphère d'azote car elle est absorbée par l'oxygène de l’air qu’elle 
transforme en ozone par réaction photochimique. C’est la raison pour 
laquelle nous avons choisi, comme dans les précédentes tentatives, 
d'utiliser la raie 2 537 À. 

On peut ici faire une remarque : le temps moyen T, entre l'absorption 
de deux photons est inversement proportionnel à la probabilité d’absorp- 
tion d’Einstein et se trouve être, toutes choses égales d'ailleurs, 
proportionnel à la durée de vie de l’état excité (39). Or, le niveau 
excité 68P, de la raie 2537 À a une durée de vie relativement longue 
de 1,2.1077 seconde (27). Elle est environ 10 fois plus longue que celle 
de l’état excité de la raie D du sodium et 100 fois plus longue que celle 
de l’état excité 61P, de la raie 1 850 À (40). On comprend combien il 
est indispensable d'obtenir de très fortes intensités lumineuses sur la 
raie 2537 À pour que le pompage optique soit efficace. 

On trouvera sur la figure 1 la structure hyperfine de cette raie d’après 
les résultats de plusieurs auteurs (44). Nous y avons fait figurer égale- 
ment quelques composantes des deux isomères radioactifs 17Hg de 


spin 1/2 et #7'Hg de spin 13/2 (37). Dans l’état fondamental 61S,, le 


moment cinétique total F est égal au spin nucléaire I, ce qui conduit 
pour Hg à un niveau F—I—1/2 et pour 21Hg à un niveau 
F—1— 3/2. Dans l'état excité 65P, nous avons deux niveaux hyperfins 


F—1/2 et 3/2 pour 1#Hg et trois niveaux F — 1/2, 3/2 et 5/2 pour : 
*UHg. C'est pourquoi nous observons dans le spectre de la raie 2 537 À : 


deux composantes pour Hg et trois composantes pour 1Hg ; nous les 
désignons dans la suite par la valeur de F du niveau correspondant à 


dégage 


+ ste à 


l’état excité 63P, (rappelons l’équivalence avec les notations de Schüler 


et Keyston : 199 — 3/2— A; 199 — 1/2 —B; 201 — 5/2— à; 
201 — 9/2 —b; 201 —"1/2= cc). 

Les raies des divers isotopes pairs entre elles sont bien résolues ; 
mais on remarque des coïncidences entre certaines raies d’isotopes pairs 
et certaines composantes des isotopes impairs. La coïncidence est pres- 
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que parfaite entre la composante 199 — 1/2 
peut être utilisée pour l'excitation sélective d 
avec une lampe à 24Ho. Les 


47 


et la raie du 24He et elle 
e la composante 199 — 1/2 


composantes 201 — 5/2 et 201 — 3/2 sont 


seulement voisines des raies respectives du 24Hg et du 18H, à des 
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distances de l’ordre de grandeur de la largeur Doppler (on calcule 
pour cette dernière la valeur 1 030 Mc/s ou 34. 107$ cm1 dans une 
vapeur de mercure à température ordinaire). Une expérience de balayage 
magnétique, suivant la méthode utilisée déjà par d'autres expérimenta- 
teurs (13), nous a montré que les largeurs d'émission de nos lampes à 
mercure sont bien supérieures à la valeur calculée ci-dessus ; et il est 
possible, avec un excellent rendement, d’exciter sélectivement les com- 
posantes 201-5/2 ou 201-3/> avec des lampes à isotope pair séparé **Hg 
ou Hg. Nous en verrons l'intérêt pour réaliser l'alignement de 2Hg. 

Dans le chämp magnétique directeur H,, on observe la décomposition 
Zeeman des niveaux précédemment cités ; les séparations dans l’état 
fondamental des deux sous-niveaux mn, de Hg et des quatre sous- 
niveaux m, de 21Hg sont dues aux moments magnétiques nucléaires de 
ces isotopes et sont très petites par rapport aux séparations des sous- 
niveaux nr de l’état excité. La décomposition qui en résulte pour la 
raie 2537 À est schématisée par les diagrammes de la figure 1. Les 
flèches verticales représentent les transitions Am; —0 en lumière de 
polarisation x, rectiligne parallèle à H,; les flèches inclinées vers le 


haut et la droite représentent les transitions Amk — + 1 en polarisa- 


tion ot, circulaire dans le sens du courant magnétisant ; les flèches : 


inclinées vers le haut et la gauche représentent les transitions Amx = —1 
en polarisation 0, circulaire de sens opposé. 

Ces diagrammes permettent de se représenter de façon plus imagée 
l’action du pompage optique décrite dans l'introduction : en orientation, 
l'irradiation ot. par exemple, utilise les seules transitions Am = + 1 
représentées par les flèches inclinées vers le haut et la droite ; en aligne- 


ment, l’irradiation en lumière © utilise les flèches inclinées dans les 


deux sens, à l'exclusion des flèches verticales. 

Les nombres figurant sur les flèches de la figure 1 sont les probabi- 
lités de transition optique, calculées à l’aide des formules de Hill (28) 
et Inglis (29). Elles permettent d'évaluer numériquement : a) la gran- 


deur des signaux optiques détectés en fonction des populations des. 
sous-niveaux 7, de l’état fondamental ; b) les taux d'orientation obte-. 


nus par le pompage en fonction du rapport T;/T;. 


+ 


II. — Les sources lumineuses. 


L'orientation par la lumière polarisée circulairement nécessite l’inter- 
position sur le faisceau d'irradiation d’un prisme polariseur, dont” 


l’absorption et la faible ouverture angulaire diminuent par un facteur 10 


environ l’intensité lumineuse pompante (T, dix fois plus long). C'est 


pourquoi 1l est intéressant, dans le cas de 1H, de réaliser l’aligne- 
ment des spins nucléaires en irradiant par la lumière naturelle dans 
l'axe du champ magnétique ; et pour cela, il est avantageux d'utiliser 
l’excitation sélective des composantes 201 — 5/2 et 201 — 3/2, c’est- 
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à-dire d'éliminer la composante 201 — 1/2. Le calcul montre, en effet, 
que cette dernière, au contraire des deux autres, tend à vider les sous- 
niveaux 4 — + 3/2 au profit des sous-niveaux m, — + 1/2 ; les popu- 
lations limites calculées dans le cas où T; est très long (relaxation faible) 
et T} très court (très-forte intensité lumineuse) sont les suivantes : 


populations limites en alignement des sous-niveaux m,—=+ 3/2 +12 


excitation sélective de 201 — 5/2 (lampe à 24H9) 155 0,9 
excitation sélective de 201 — 3/2 (lampe à 18H9) 1,91 0,69 
excitation sélective de 201 — 1/2 0, 1,9 


excitation des trois composantes avec des intensités égales 1,16 0,84 


Cela nous a conduit à utiliser des lampes à isotopes séparés 2#Hg 
ou “Hg. Les échantillons d’isotopes enrichis utilisés étaient d’origine 
américaine et française. Ces derniers nous ont été fournis par le service 
de séparation isotopique du Commissariat à l'Énergie Atomique, dont le 
séparateur à double focalisation (16) permet d'obtenir des taux d’enri- 
chissement élevés dépassant 90 p. 100. 

Les faibles quantités dont nous disposions nous ont conduit à porter 
notre choix sur des lampes sans électrode pour éviter l'absorption du 
mercure sur les parties métalliques. Il semble, en outre, que le mercure 
disparait d'autant moins vite de la décharge, par adsorption sur les 


parois, que la fréquence utilisée est plus grande (36). Nous avons utilisé 


comme source H. F. un magnétron continu délivrant 100 W à 


-2 koo Mc/s; il est monté dans un générateur commercial dont l’antenne 


est bien adaptée à l'excitation de nos lampes (Microtherm de la 
Raytheon Manufacturing Co.) ; nous avons dû seulement adjoindre à 
son alimentation un dispositif stabilisateur de courant. 

Les lampes sont elles-mêmes en quartz Q Ultrasil » (Heraeus). Elles 
ont la forme de disques plats de 1 à 2 mm d’épaisseur intérieure et de 
20 à 4o mm de diamètre. Cette faible épaisseur permet d’éviter l’auto- 
absorption et le renversement de la partie centrale de la raie 2 537 À (il 
est encore nécessaire de refroidir la lampe sur sa face arrière par un 
courant d'air) ; elle permet, en outre, d'éviter que le volume de vapeur 
à exciter ne soit trop grand, malgré la grande surface de l2 lampe. Ilest 
en effet important que la décharge emplisse le volume entier de la lampe 
pour qu’elle ait un fonctionnement stable; dans le cas contraire, 1l se pro- 
duit des oscillations du plasma et la formation de points froids, où le mer-, 
cure vient se condenser peu à peu, disparaissant ainsi de la décharge. 


III. — Le montage expérimental. 


La figure 2 montre le schéma du montage utilisé pour réaliser le . 
pompage optique. 
A) Le champ H, appliqué à la vapeur étudiée est produit par deux 
bobines de 72 cm de diamètre moyen placées en position d’'Helmholtz. 
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Chaque bobine contient environ 8 000 tours et a une résistance un peu 

supérieure à 500 Q. Elles sont alimentées en série par une alimentation 

à haute stabilité de Varian. Le champ produit au centre du système est 

d'environ 210 Gs/A et peut monter à près de 4oo Gs lorsqu'on utilise la 
1# Ir 


ALVANOMETRE Pz= = - 
S Ir Te 


PHOTOMULTIPLIC ATEUR 


1g” 
GLAZEBROOK 


BOBINES DU 
CHAMP DIRECTEUR H 


499 ANTENNE 
01 
cduuuce À Vapeur De 2h ou Ha RE 

T Tax 


x 
BOBINES DE | 9 
BALAYAGE | Œ LENTILLES EN 
w SILICE FONDUE 
| % 
[ li c 
| 11 À MERCURE 
| 1] 
[1 
| 1| 
| | 
| | 
gogiNes 0e | 
RADIOFREQUENCÉ 


Nos /ELON 


PHOTOMULTIPLICATEUR 


Fig. 2. — Le montage expérimental. 


puissance maximum de l'alimentation (2 000 V, 2 A). Les bobines sont. 


orientées de façon que leur axe coïncide avec la direction de la compo- 
sante horizontale du champ terrestre : nous avons toujours utilisé des 
champs H, assez forts pour qu'il ne soit pas utile de compenser la 
composante verticale du champ terrestre 

À l’intérieur de ce système de bobines principal se trouve encore une 
paire de bobines de même axe, produisant le champ de balayage alter- 


“lg de nn. 


D he Lait 
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natif nécessaire à l'observation de la résonance de protons (cf. para- 


_ graphe V) qui nous permettra la mesure précise du champ et le contrôle 
de son homogénéité. 


- B) Au centre géométrique des bobines est placée la cellule conte- 


nant la vapeur de l’isotope étudié. Les cellules sont en quartz 


« Ultrasil » (Heraeus) et sont de forme cubique ; nous utilisons deux 
dimensions : 2 cm et 4 cm d’arête. Au centre de l’une des six faces est 


soudé le queusot, tube mince d'environ 30 cm de long, dont l’extrémité 


est maintenue à température fixe £ (— 309 C à o° C) et où se condense 
la goutte de mercure. Le thermostat est constitué par un vase Dewar 
traversé par un courant d'air refroidi par barbotage préalable dans l’air 
liquide ; la soupape d'arrivée de cet air est commandée par un thermo- 
mètre à contact, par l'intermédiaire d’un relais à thyratron. Nous 
donnons dans le tableau ci-dessous les valeurs calculées (43) du nombre 
d’atomes de mercure par centimètre cube, N, dans une cellule à tempé- 
rature ordinaire en équilibre avec la goutte liquide à température { dans 
le queusot. 


| 


ten°C 35° 30° 250 20° Ene 10° CORRE EE ONE TO) 


N en rot? 
ee) 00 0,17 0,34 0,63 102: CON RS 00 M0 2 AMTO OR MLLO,2 


C) L’irradiation lumineuse se fait suivant l'axe du champs H4. 
L'image de la lampe est formée sur la cellule à l’aide de deux lentilles 
en silice fondue de grande ouverture (focale 20 cm, diamètre 12 cm). 
On peut ainsi concentrer sur la cellule un flux lumineux important, 
pour aligner 22H9. Si l’on cherche à produire une orientation nucléaire, 
il faut interposer sur le faisceau d'irradiation un prisme polariseur 
(Glazebrook collé à la glycérine ou Nicol collé au glucose cristal) suivi 
d'une lame quart d'onde (lame (2n + 1)A/4 en quartz, taillée par 
Mme Devaux-Morin). La réduction d'intensité lumineuse qui en résulte, 
par absorption et réduction de l’ouverture du faisceau, atteint un facteur 
d'environ 10. 


D) La détection de l'orientation ou de l’alignement peut se faire en 
mesurant les variations de l'intensité lumineuse transmise à travers la 
cellule. Mais nous n’avons pas utilisé cette méthode pour les deux 
raisons suivantes : a) la largeur de la raie émise par la lampe excède 
de beaucoup la largeur Doppler d'absorption dans la cellule et il est 
pratiquement impossible d'éliminer le groupe très intense des raies du 
mercure au voisinage de 3600 À ; b) pour observer une absorption 
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notable, il faut admettre dans la cellule une densité de vapeur relative- 
ment forte, ce qui oblige à tenir compte de la loi exponentielle d’ab- 
sorption. Et les signaux observés ne sont plus linéaires par rapport aux 
populations des sous-niveaux Zeeman, si leurs variations sont impor- 
tantes. Notons, en outre, que la diffusion multiple (27) doit jouer aux. 
fortes densités de vapeur un rôle appréciable dont l'étude reste à faire. # 

Nous avons donc choisi de travailler à faible densité de la vapeur de 
mercure dans la cellule de résonance (queusot à #— — 209 C ou 
— 30° C) et d'utiliser pour la détection la lumière de résonance optique 
réémise par la vapeur à angle droit du faisceau d'irradiation. On mesure 
les variations soit de son intensité soit de son degré de polarisation 
lorsqu'une résonance magnétique à saturation rétablit entre les sous- M 
niveaux Zeeman de l’état fondamental l'égalité des populations. Dans « 
le cas de l'excitation sélective de la composante hyperfine 199 — 1/2 en 
polarisation + par une lampe à *4fg par exemple, on ne met en jeu | 
qu'un seul sous-niveau de l’état excité et la lumière réémise est toujours » 
complètement dépolarisée; la détection se fait en mesurant avec un « 
photomultiplicateur l'intensité de la lumière réémise, qui est propor- # 
tionnelle à la population du sous-niveau m, = — 1/2. Cette méthode de « 
détection est simple, mais a l'inconvénient d’être très sensible aux d 
fluctuations de la source lumineuse. 

Dans les études sur *1Hg excité par des lampes à 2#H9 ou “8Hg, » 
nous aurions pu utiliser également cette simple mesure d'intensité. 
Mais il est préférable de mesurer le degré de polarisation de la lumière 
réémise par la méthode différentielle classique (10) (11), qui permet 4 
d’atténuer les effets des fluctuations de la lampe. Pour cette mesuré, on 
utilise deux bancs d'optique identiques perpendiculaires à l’axe d’irra- 
diation de part et d'autre de la cellule : une lentille en silice fondue 
(non dépolarisante) forme l’image de la cellule sur la cathode d'un 
photomultiplicateur RCA 1P28, à travers un prisme de Glazebrook. Les 
deux Glazebrook, de part et d'autre, sont orientés de façon à isoler, l’un, : 
la vibration + parallèle à H,, l'autre, la vibration « perpendiculaire” 
à H,. Les signaux 14 et 1, mesurés par les deux photomultiplicateurs à 
sont opposés dans un pont de résistances schématisé sur la figure 2. Si. 
le pont est équilibré pour un certain état des populations dénoté par - 
l’indice zéro, le courant mesuré ensuite dans le galvanomètre est pro- 4 
portionnel à la quantité : 


* 
Teen Aus core rrtenger hi Cf 
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E) Le champ de radiofréquence H; cos w/, perpendiculaire à H,, 

qui induira la résonance magnétique, est fourni par deux bobines 

minces d'axe vertical comprenant chacune une cinquantaine de spires 

de 24 cm de diamètre ; elles sont placées en position d’Helmholtz. Les 


faibles fréquences utilisées (elles n’ont jamais atteint 200 kc/s) nous ont 
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permis de tester l'homogénéité de ce champ dans l’espace en déplaçant 

une petite sonde formée d’un grand nombre de spires et en mesurant 

les variations de la tension induite à ses bornes. Nous obtenons des 

écarts de l’ordre de grandeur des écarts théoriques, c'est-à-dire que 

l’'homogénéité doit être de l’ordre de 104 dans un cube de 2 em d’arête 
* ou 10% dans un cube de 4 cm. 


CHAPITRE II 


Mesure des moments nucléaires. 


IV. — Mesures préliminaires à fréquence fixe. 


La possibilité d'obtenir en alignement des intensités lumineuses 

» pompantes beaucoup plus importantes qu’en orientation nous a conduit 
à tenter nos premières expériences dans le cas de l'alignement de 2H. 
Nous avons cherché à observer les résonances magnétiques entre les 
sous-niveaux m, de l’état fondamental par la méthode classique en 

. balayant le champ directeur H,;, à fréquence fixe du champ de radio- 
fréquence H,. Un système à démultiplication de fréquence, à partir soit 
d’un quartz à 100 kc/s, soit de la fréquence porteuse du poste de radio- 
diffusion de Droitwich (200 kc/s, stable à mieux de 10-7 près), nous 
permettait de travailler avec des fréquences très stables à 100, 50, 25, 
10 et 5 kc/s. Le champ magnétique était contrôlé par l’intermédiaire 
du courant magnétisant, mesuré à 0,5.10-4 près à l’aide d’un potentio- 


… mètre Leeds-Northrup. 


La figure 3 montre un exemple des courbes de résonance ainsi obte- 
nues en portant la quantité P—Alzx/Iz, — Al/l, en fonction de H, 
. (courant magnétisant) ; la fréquence était de 10 kc/s ; l’illumination se 
faisait à l’aide d’une lampe à 1#Hg. Chaque courbe correspond à une 
amplitude fixe du champ tournant H;, qui est repérée d’après la 
tension V, aux bornes des bobines de radiofréquence ; on remarque aux 
fortes valeurs de H, un renversement analogue à celui qu'obtenait 
Brossel dans l’observation de la résonance manétique du niveau 6%P, du 
mercure (10). 
Nous avons vérifié que les variations AI, et AT ont le bon signe et 
que leur rapport a bien la valeur théoriquement prévue : 


Alx/1x, = — 2Al/l dans l'alignement par 24Hg (composante 5/2) ; 
Alx/1x = + 3Alo/lo, dans l’alignement par “Hg (composante 3/2) 


AI, est toujours positif puisque les sous-niveaux + 1/2 partiellement 


_ vidés par le pompage se remplissent à résonance. En utilisant des fais- 


ceaux lumineux très ouverts, on a mesuré à saturation de la résonance 
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Fig. 3. — Résonance magnétique sur *1Hg aligné (lampe à Æ8Hg). 


sur les maxima de la courbe (ils correspondent à l’égalisation des popu- 
lations des sous-niveaux m, ; cf. paragraphe XII) des valeurs de P attei- 


gnant 0,10 avec une lampe à Hg et 0,18 avec une lampe à Hg. On 
en déduit que les variations relatives des populations, atteintes par le” 


pompage en alignement sur Ho, dépassent dans les deux cas 16 P- 100 
(le calcul à partir des probabilités de transition optique montre que, 
pour une même variation des populations, le signal détecté P doit être 
à peu près 2 fois plus grand dans le cas de l’excitation sélective de la 
composante 201 — 5/2 que dans celui de 201 — 3/2). 


gl” ti mt 
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On a vérifié que le champ H, auquel se produit la résonance est bien 
proportionnel à la fréquence du champ H, à la précision de 1/2 000 (Ce 
contrôle n’était pas possible à la précision de 10-4 de nos mesures de 
courant magnétisant parce que, en dépit de leur refroidissement par 
eau, les bobines de Helmholtz produisant H, chauffent et se dilatent 
légèrement aux fortes intensités de courant). La valeur absolue du 
champ était connue avec une précision moindre, d'environ 0,5 P- 100. 
Les résonances étaient observées aux positions prévues (35,6 Gs à 
10 kc/s), résultant des mesures antérieures des moments magnétiques 
nucléaires du mercure (41) (44). Pour obtenir une précision supérieure, 
il était nécessaire de mesurer directement le champ magnétique H, à 
l’aide d'une résonance de protons. 


V. — Contrôle du champ directeur H, 
par résonance de protons. 


Pour observer la résonance des protons, nous avons choisi la méthode 
de Purcell avec le pont en double T utilisé par Soutif (25), tant à cause 
du faible encombrement de la tête de mesure, que de la grande sou- 
plesse de cette méthode. La tête de mesure était une simple bobine de 
fil de Litz de 9 mm de longueur et de 7 mm de diamètre, portée par un 
système de trois crémaillères à angles droits permettant d'explorer le 
champ magnétique dans un volume assez grand autour du centre des 


… bobines d'Helmholtz. Le générateur était piloté par des quartz aux 


fréquences de 760 115 c/s, 941 994 c/s et par la suite, 800 000 c/s et 
1 000 000 c/s. 
La fréquence de balayage du champ directeur était choisie de 10 c/s, 


- assez haute pour travailler confortablement, mais assez basse pour 


pouvoir filtrer les parasites à 5o c/s et pouvoir ne doper que faiblement 


* l'échantillon d’eau remplissant la tête de mesure (solution de nitrate 


ferrique à Fe/300 par litre, dans laquelle le temps de relaxation (26) 
est de l’ordre de 0,02 seconde). L’amplitude de balayage était de ro mGs, 
recouvrant juste la largeur à mi-hauteur de la raie de résonance 


(= 4o c/s). On obtenait ainsi aux points où l’homogénéité du champ 


$ 


. garantissent que le « shift paramagnétique » dû aux ions Fett+ à 


était assez bonne, un rapport signal/bruit supérieur à 20, permettant le 


* contrôle du champ à 1076 près. Les mesures de Dickinson (22) nous 


1 


4 


… faible concentration est bien inférieur à cette valeur. 


Nous avons pu vérifier à cette précision la stabilité à court terme de 
l’alimentation haute tension Varian, qui présente par ailleurs une dérive 


lente peu gênante. 
Pour mesurer l’homogénéité du champ H, dans l’espace, nous avions 


— étalonné le dispositif potentiométrique permettant d'imposer à l'alimen- 
»…_ tation Varian de faibles écarts de courant autour d'une valeur moyenne 
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et nous lisions ainsi directement l'écart nécessaire pour recentrer le 
signal de résonance des protons sur l'écran de l’oscillographe après un 
déplacement de la tête de mesure d’une distance parallèlement à l’axe 
des bobines et d’une distance r perpendiculairement à cet axe. En sup- 
posant les bobines de champ parfaitement circulaires et indéformables, # 
la carte du champ ainsi tracée dépend théoriquement de six paramètres: # 
1) le paramètre d'équilibrage du nombre d’ampère-tours des deux | 
bobines (addition d’une forte résistance en parallèle avec l'une d'elles); 
2) les trois paramètres de distance et de parallélisme des plans moyens | 
de chaque bobine ; 3) les deux paramètres de translation des bobines 
l’une par rapport à l’autre parallèlement à leur plan moyen, permettant 
d'assurer la coïncidence de leurs axes. En procédant par approximations 
successives, nous sommes arrivés à obtenir une carte de champ très 
semblable à la meilleure carte de champ théorique (annulant les termes 
du second ordre par rapport à r et z); c’est-à-dire que nous mesurions 
des écarts relatifs du champ H, atteignant au maximum + 3.106 ou 
+ 4.105 respectivement à l’intérieur des cubes de 2 cm d’arête ou 
4 cm d’arête, ayant même centre que les bobines de champ et corres- 
pondant aux volumes des cellules à vapeur de mercure utilisées. 


VI. — Mesures en champ fixe. 


Pour augmenter la précision des déterminations des fréquences de 
résonance nucléaire du mercure, il était nécessaire de mesurer en per- 
manence le champ magnétique H, à l’aide du signal de résonance des 
protons. La détection radioélectrique utilisée pour celle-ci ne permettant 
pas de changer facilement sa fréquence, nous étions conduits à travailler 
à champ fixe et à balayer en fréquence les résonances du mercure. 

Ce balayage de fréquence exige qu’on procède à des mesures précises. | 
de la fréquence variable. Nous utilisons un fréquencemètre à décades, | 
qui compte le nombre de périodes pendant 10 secondes et peut donc. 
fournir la précision absolue de o,1 c/s, suit une précision relative. 
de 107$ si la fréquence est de l’ordre de 100 kc/s, pourvu que la base de» 
temps soit définie avec une précision suffisante. Celle-ci est définie à“ 
partir d’un quartz thermostaté à 100 kc/s, dont on peut contrôler et. 
corriger la fréquence en permanence par comparaison avec la fréquence « 
étalon de I émetteur de Droitwich. On mesure et on maintient constant 
le champ H, à 1076 près, grâce à la résonance de protons, dont la tête” 
de mesure est placée en un point fixe voisin de la cellule à vapeur de” 
mercure. On a vérifié que le faible champ de balayage à 10 c/s n'apporte 
aucune perturbation aux signaux de résonance de Hg et 19H, 
mesurés au galvanomètre. “ 

Pour alimenter les bobines de radiofréquence, nous disposions d’un 
classique générateur à self et capacité variable, mais de très bonne 
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- qualité et dont la stabilité en fréquence sur de courts intervalles de 
… temps dépassait largement 105, atteignant presque 10-6. C’est avec ce 
- générateur que nous avons tracé toutes les courbes de résonance de 
Hg tant en alignement (courbes analogues à celle de la figure 3) 
qu en orientation ; les largeurs de raie ane telles que la stabilité de ce 
générateur est SU Bsan te. 
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Fig. 4. — Résonance magnétique sur *1Hg orienté (lampe à Hp). 


Dans le cas de la vapeur de *1Hg ortentée, les résonances ne pré- 
sentent pas le renversement central aux fortes valeurs de H, ; elles sont, 
en outre, plus étroites. La figure / montre quelques courbes obtenues 
par illumination en lumière circulaire avec une lampe à 2#Hg (compo- 
sante 201 — 5/2). Bien que le processus d’orientation soit plus efficace 
que celui d’alignement. la réduction de l'intensité lumineuse, résultant 
de l’interposition du prisme de Nicol et de la lame quart d’onde, 
conduit à des effets beaucoup moins importants qu’en alignement ; on 
mesure à saturation P — 0,03, ce qui correspond à un enrichissement 
d’euviron 3 p. 100 du niveau 3/2. Le rapport signal/bruit est mauvais, 
" ce qui explique la dispersion des points expérimentaux. 

_ On a observé avec la même lampe à 24H l'orientation de Hg. 
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Comme nous l'avons déjà signalé (paragraphe IIT), le taux de polarisa- 
tion de la lumière de résonance optique est constant dans ce cas ; et la 
détection se fait en mesurant son intensité, qui est proportionnelle à la 


Intensité 
lumineuse 
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Fig. 5. — Résonance magnétique sur 19Ho orienté. 


population du niveau mi —— "1/2 (qui est vidé par le pompage en 6+). 
À la différence du cas de *1Ho, les courbes de résonance (fig. 5) sont 
beaucoup plus fines et les taux d'orientation beaucoup plus importants : 
les variations relatives des populations atteignent 3/4 p. 100 dans le cas de 
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la figure 5 et on a observé 80 p. r00. Ces deux effets simultanés mon- 
trent que le temps de relaxation de 1#Hg est beaucoup plus long que 
» celui de Hg; nous reviendrons sur ce point au quatrième chapitre. 
Les courbes de résonance. de 1H sont même tellement fines qu'il 
n’est plus possible de les tracer correctement avec le générateur à self 
“ et capacité décrit plus haut. Ayant seulement repéré leur position, nous 
. avons fait tailler des quartz aux fréquences nécessaires de 142,62 kc/s. 
… et 178:28 kc/s (correspondant à la résonance de protons à 800 kc/s et 
: 1 Mc/s); ils nous ont servi à piloter un générateur dont la stabilité 
 dépassait ainsi largement 10-6, Les résonances sont alors décrites par 
Î ajustement de la fréquence du générateur à l’aide d’un condensateur 
…._ variable inséré dans le circuit du quartz. C’est dans ces conditions 
…. qu'ont été tracées les courbes de la figure 5 ; les écarts des points expé- 
… rimentaux mesurent alors la limite de stabilité et de contrôle du champ 
…_ directeur H,;. Notons que ce sont des courbes de Lorentz même aux 
fortes amplitudes du champ de radiofréquence H,, puisqu'il n’y a que 
deux sous-niveaux mis en jeu dans la résonance magnétique ; nous le: 


 vérifions expérimentalement. 

; VII. — Les moments magnétiques nucléaires. 

k 

2 La stabilité et la finesse des signaux obtenus nous ont permis une 
; mesure précise des moments magnétiques nucléaires des isotopes 
…. impairs du mercure. Cette mesure était intéressante, car la plupart des. 
valeurs admises jusqu'ici n'étaient calculées qu’à partir de mesures 
ï optiques de structures hyperfines (44). Seuls Proctor et Yu (41) avaient 


fait une mesure directe par résonance magnétique sur une solution de 
nitrate mercureux ; mais ils n’avaient pu observer que la résonance 
det#He. 
Je Pour cette mesure, il ne suffit plus de contrôler la constance du 
” champ H,, mais il faut comparer les fréquences de résonance du mer- 
cure et du proton dans le même champ. Le plus simple est alors de 
placer la tête de mesure de résonance de protons en un point voisin de 
la cellule à vapeur de mercure, où le champ magnétique retrouve exac- 
tement la même valeur qu’au centre de la cellule (qui coïncide avec le 
centre géométrique du champ) ; mais, en ces points, l’homogénéité de 
champ n’est pas toujours bonne et la résonance des protons peut être 
… élargie, ce qui diminue la précision. Il y a donc souvent avantage à 
. placer la tête de mesure en un point différent, et à mesurer avec soin 
» l'écart de champ correspondant par rapport au champ au centre. Nous 
+ avons utilisé l’une et l’autre technique. Nous avons fait les mesures un 
grand nombre de fois en utilisant diverses cellules, des intensités lumi- 
neuses d'irradiation très différentes, et, pour 21Hg, dans des cas d’orien- 
tation ou d’alignement. 


PE 
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Nous avons aussi utilisé une cellule remplie d’un mélange à partsw 
égales de 21Hg et 1%H9 et sur laquelle nous pouvions observer les deux … 
résonances pour déterminer directement le rapport de leurs fréquences 
dans des conditions strictement identiques © 

Nous avons également fait les mesures dans quatre champs magné- ; 
tiques différents. Nous avons utilisé, en particulier, pour piloter la 
résonance de protons des quartz taillés aux fréquences de 1 Mc/s et 
800 kc/s ; nous remplaçons alors le régénérateur à quartz du fréquence- 
mètre par un multivibrateur à 100 kc/s synchronisé par le générateur 
de résonance de protons. Ainsi le fréquencemètre mesure directement 
le rapport des fréquences de résonance du mercure et du proton, sans, 
être affecté par de possibles fluctuations du quartz. 

En définitive, la précision de nos mesures est limitée dans le cas 
de 1Hg par la largeur des résonances et le bruit du signal optique 
observé ; dans le cas de #Hw elle n’est limitée que par nos techniques } 
de mesure et la stabilité du champ H,. Dans les deux cas, la précision 
doit pouvoir être améliorée ; les résultats actuels sont les suivants : 

a) Le rapport des moments nucléaires ne dépend pas de la corrections 
diamagnétique qui est la même pour les deux isotopes : 


D 0,360 1385 (+15) où 2 1,107 416 (4 5), 


Y199 H199 


ce rapport diffère sensiblement des valeurs mesurées spectroscopique- 
ment à partir des écarts hyperfins (44). Des mesures précises des écarts 
hyperfins, récemment obtenues, mettent en évidence, par comparaison 
avec notre mesure, l'existence d'anomalies de structure hyperfine 
importantes dépassant 1/1 000 ; la méthode des jets atomiques appliquée , 
à l’état métastable 6%P, (23) conduit à la valeur 3A,51/A199 = — 1,109 124 
et la méthode de double résonance conduit pour l’état 68P, (32) à la 
valeur 3A:61/A199 = — 1,199 040. 

b) Nous donnons les autres valeurs compte non tenu de la correc- 
tion diamagnétique, qui d’après le calcul de Lamb (33) atteindrait 
0,96 p. 100 : 


À 


at 2 0,065 8066 (E 3); 01782706 (4 3) 
H Ya 


en prenant Yx = 26 751,3 (+ 0,2) (46), on obtient : 


Yon = — 1 760,41 (+ 2); Y199 == 4 768,97 (H 4); 
en prenant lin — 2,792 79 (+ 3)un (17) (45), on obtient : | 
Mao = — 0,591 344 ( 9)un ; Ugo == 0,497 865 (+ 6)un. | 


Cette valeur de 1% est inférieure de 0,3 p. 100 à celle mesurée par 
Proctor et Yu (41) dans une solution de nitrate mercureux. | 
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CHAPITRE III 
Les méthodes d’étude de la relaxation. 


VIT. — Les temps de relaxation et la méthode statique. 


En dehors de la détermination des fréquences de résonance, les 
courbes expérimentales, que nous avons montrées au chapitre précé- 
dent, permettent l'étude des phénomènes de relaxation à partir des 
mesures de largeurs de raie. C’est ce que nous appelons la méthode 
statique d'étude de la relaxation, par opposition à la méthode dynami- 
que qui utilise l'observation des phénomènes transitoires (cf. paragra- 
phe suivant). L'interprétation quantitative de ces deux types de, phéno- 
mènes suppose une théorie permettant de les calculer. Les calculs 
correspondants, utilisant le formalisme de la matrice densité, seront 
développés en détail à la fin de ce chapitre et justifieront les résultats 
dont nous faisons état dans ces deux prémiers paragraphes pour exposer 
les méthodes d’étude expérimentales. 

Nous réservons pour le quatrième chapitre l’étude des origines de la 
relaxation et dans le présent chapitre, nous décrivons la relaxation de 
façon purement phénoménologique, à la manière de Bloch (5), à l’aide 
des deux temps de relaxation longitudinale T, et de relaxation trans- 
versale T,. C’est-à-dire que nous supposons l’existence d’une probabi- 
lité 1/T, par unité de temps pour que l’état d'orientation des atomes 
soit modifié par la relaxation et d’une probabilité 1/T, pour qu'ils 
soient arrachés par la relaxation à la superposition cohérente d’états 


= dans laquelle les fait passer l’interaction avec le champ de radiofré- 


quence. Cette hypothèse conduit dans le cas de Hg, où il n’y a que 
deux sous-niveaux Zeeman, aux équations de relaxation les plus géné- 
rales possibles ; les conclusions que nous en tirons sont valables en tout 


- état de cause et se trouvent bien vérifiées par l'expérience. Dans le 


cas de *1Hg, par contre, il y a quatre sous-niveaux Zeeman et la des- 
cription de la relaxation à l’aide de deux constantes T; et T, seulement 
ne peut être considérée que comme un modèle approché; on ne s’éton- 
nera pas que certaines de ses propriétés ne soient pas vérifiées par 
l'expérience. Mais ce modèle simplifié nous sera un guide utile pour 
étudier les origines de la relaxation (quatrième chapitre) et déterminer 
ainsi à partir de quelles hypothèses peut être bâti un modèle plus exact: 

Outre l’action du champ tournant H, et de la relaxation, il nous faut 
également tenir compte de l’action de la lumière de pompage optique. 
C'est comme la relaxation un phénomène aléatoire ; mais si l'excitation 
lumineuse n’est pas du type « broad line » (excitation simultanée des 
diverses composantes avec la même intensité), la probabilité 1/T; par 
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unité de temps pour qu’un atome absorbe un photon dépend du sous- 
niveau m, où il se trouve placé ; et nous ne savons plus ce que vaut cette 
probabilité d’excitation lorsque, sous l’action du champ H;, l'atome est 
passé dans une superposition cohérente d'états. Nous verrons à la fin de 
ce chapitre que les calculs de moyenne sur tous les atomes, effectués à 
l’aide de la matrice densité, sont équivalents, dans les cas d'orientation 
du Hg et d’alignement du *1Hg, à l’existence d’une probabilité 
d’excitation définie égale à la moyenne des probabilités 1/Tm : 


10 T E 
(VILL-2) ne De 


4 


Les atomes peuvent être arrachés à la superposition cohérente d'états 
au niveau fondamental par deux processus aléatoires indépendants : la 
relaxation de probabilité 1/T, et l’excitation au niveau d'énergie supé- 
rieur (d’où ils retombent dans des états purs) de probabilité 1/T,. La 
probabilité totale d’arrachement à l’état cohérent est la somme de ces 
deux probabilités : 


I I I 
(VIIL-3) Lente 


C’est ce « temps de cohérence » +, qui joue dans nos expériences le rôle 
de temps de relaxation transversale apparent. 

La lumière a également pour effet de modifier l’état d'orientation des 
atomes par le jeu des probabilités de retombée de l’état excité ; c’est le 
processus même du pompage optique. On conçoit donc que les phéno- 
mènes étudiés soient décrits également avec un temps de relaxation 
longitudinale apparent +,, dépendant de l'intensité lumineuse, qui est 
défini par : 


I I k 

(VIII-4) nr “se Fi c 

Le coefficient À dépend des probabilités de transition optique : k — 2/3 
dans le cas d'orientation de Hg avec une lampe à 24H (cf. formu- 
les (XI-14)); k — 0,36 ou 1,04 dans le cas d’alignement de 21Hy avec 
une lampe à Hg ou à “SHg (cf. formules (XII-24)). Ce sont ces temps 
apparents +, et r, qui sont accessibles directement à nos mesures ; nous 
allons le voir d’abord dans le cas de la méthode statique. 

Lorsqu'on trace un réseau de courbes de résonance (cf. fig. 3, 4 et 5), 
on trouve que la largeur à mi-hauteur L (nous la supposerons toujours 
exprimée en fréquence) croît avec l'intensité du champ tournant H.. 
L'interprétation de cet élargissement est simple : il est dû au raccour- 
cissement de la durée de vie des sous-niveaux Zeeman par absorption 
et émission induite à la fréquence w/27 du champ H,. Si l’on extrapole 
cette largeur à H, nul, la largeur limite obtenue ne doit plus dépendre 
que des autres causes qui limitent cette durée de vie (relaxation et 
absorption de photons), c’est-à-dire du « temps de cohérence » re défini 
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plus haut. La théorie facilite l’extrapolation en indiquant que le carré 
de la largeur est une fonction linéaire du carré de l'amplitude du 
champ tournant : 


(VIII-s) Lo (—) + K.H 


TT» 


(cf. formules (XI-16) et (XII-29)). 

Expérimentalement, on mesure la tension V, aux bornes du circuit 
de radiofréquence, proportionnelle à H; et on vérifie que L? est bien 
représenté par une droite en fonction de Vi. L'ordonnée à l’origine de 
cette « droite des largeurs » vaut (1/r7,)?; on en déduit r,. La figure 6 


| en (c/s)? 


2 


Vs 
À" ——— 1” 
0 001 005 (Voit}® 
$ Fig. 6. — Détermination de 1/77 par extrapolation des largeurs de raies 


(cas des raies de la figure 5 avec Hp). 
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nous montre un exemple de ces « droites des largeurs » (droite n° 1); 
elle correspond au réseau tracé sur la figure 5 dans le cas de “Hg 
orienté avec une lampe à %%Hg; on mesure 1/77%—0,90 c/s et 
T—0,35 seconde. Si l’on applique la même méthode au réseau de la 
figure 3 dans le cas d’alignement de 21Hg avec une lampe à XSHp, 
on mesure 1/77 — 18 c/s et T — 0,017 seconde. 

D’après la formule (VIII-3), cette largeur limite 1/7rr, doit encore 
dépendre de l'intensité lumineuse ®, à laquelle 1/T, est proportionnel. 
Pour le vérifier, on réalise diverses valeurs de ® variant dans des rap- 
ports connus, en interposant sur le faisceau d'irradiation des grilles à 
mailles serrées qui réduisent son intensité sans modifier sa configura- 
tion géométrique (les rayons plus ou moins inclinés sur l’axe, et qui 
n'ont peut-être pas la même efficacité, sont ainsi affaiblis d’égale 


Iniensite lumineuse 


TT —— ee 
Fig. 7. — Détermination de 1/xT; par extrapolation de 1/TT2 
(cas d’alignement de 21Ho). 
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manière). Pour chaque valeur de ® on trace un réseau de courbes de 
résonance et une « droite des largeurs » permettant d’extrapoler une lar- 
geur limite 1/r77,. On vérifie que ces largeurs 1/77, sont bien représen- 
tées par une droite en fonction de ® et la nouvelle largeur limite, 
extrapolée à intensité lumineuse ® nulle, mesure 1/7T,. La figure 7 
nous montre un exemple de cette vérification et de cette seconde extra- 
polation dans un cas d’alignement de *Hg ; on obtient 1/rT,— 8,0 c/s 
où T, — 0,04 seconde. 

Ayant ainsi déterminé T,, nous pouvons, à l’aide de la formule (VIII-3), 
déterminer dans chaque cas particulier la part de la largeur due aux 
photons 1/rT,. Cette largeur a atteint en alignement une valeur maxi- 
mum de l’ordre de 30 c/s, ce qui correspond pour T, à un minimum 
de l’ordre de o,or seconde. On en déduit une mesure indirecte du temps 
de relaxation longitudinale T, : les probabilités de transition optique 
(cf. fig. 1) permettent de calculer le rapport T,;/T, à partir du signal 
maximum observé à saturation de la résonance ; connaissant mainte- 
nant T,, nous pouvons en déduire T;. Il est encore possible de déter- 
miner T, d’une autre manière, si l’on connaît la valeur absolue de 
l'amplitude H; (et nous verrons que l'observation des transitoires 
de 1%Hg nous donne une mesure précise du rapport V,/H,) : on peut 
alors mesurer la pente de la « droite des largeurs » en fonction de H? ; 
cette pente est connue théoriquement en fonction du rapport +;/% 
(cf. formules (XI-16) et (XII-29); qu’elle permet ainsi de mesurer ; on 
en déduit 7,, puis T, à l'aide de la formule (VII-4). 

Cette méthode statique de mesure des temps de relaxation présente 
deux inconvénients : a) par sa longueur : pour pouvoir procéder à la” 


. double extrapolation décrite ci-dessus, il faut tracer un très grand 


nombre de courbes, ce qui exige un temps considérable ; plusieurs 
journées de mesure sont normalement nécessaires pour déterminer une 
valeur de T,; b) par sa faible précision : il est en effet difficile de 
garantir une parfaite stabilité de la source lumineuse pendant des 
temps aussi longs et cela ne fait qu'augmenter les erreurs propres à 
toute méthode d’extrapolation ; au total la précision de mesure des 
temps T, atteint à peine 10 p. 100. Les erreurs s'accumulent bien 
davantage encore dans la suite d'opérations nécessaires à la détermina- 
tion indirecte de T,, d’où l’on ne peut tirer que des valeurs très approxi- 
matives. 


IX. — La méthode dynamique. 
Observation des transitoires de “Hg. 


La méthode dynamique, au contraire de la méthode précédente, per- 
met des mesures rapides et directes de T, et de T;, par observation des 
phénomènes transitoires qui se produisent lorsqu'on impose de brus- 
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ques modifications à l’intensité lumineuse orientatrice ®, ou au champ 
tournant H,. Cette méthode est donc bien préférable à la précédente. 
Mais, pour les raisons que nous verrons, nous avons pu Jusquic’ 
l'appliquer seulement au cas de Hg ; nous l’exposons donc unique- 
ment dans ce cas-là. Pour faciliter l'exposé, nous supposons toujours 
qu'il s'agit d’une irradiation en polarisation +, qui tend à diminuer la 
population $ du sous-niveau mi —— 1/2. 

Nous avons utilisé cette méthode uniquement dans le cas où “Hg est 
excité par. la composante 1/2 avec une lampe à “Hg, en mesurant l’in- 
tensité de la lumière totale de fluorescence, constamment dépolarisée, 
qui est proportionnelle à la population 8 du sous-niveau — 1/2. Mais 
les mêmes phénomènes seraient observables sans grand changement en 
irradiation simultanée par les deux composantes 1/2 et 3/2 à condition 
de ne détecter que la lumière de fluorescence de polarisation x dont 
l'intensité est dans tous les cas proportionnelle à la seule population £. 
La méthode comprend en réalité plusieurs variantes qui se complètent 
et que nous étudions successivement. Dans tous les cas, les observations 
sont faites en envoyant le courant d’un seul photomultiplicateur à 
travers la résistance d’entrée d’un oscillographe à entrée continue : le 
signal observé sur l’écran en fonction du temps est, à intensité constante 
de la lampe, proportionnel à la population $ du niveau — 1/2. L’échelle 
de temps est indiquée sur les oscillogrammes que nous présentons par 
des signaux triangulaires à basse fréquence. 


A) Transitoires du pompage optique en l’absence de radiofré- 
quence. — Les deux premières parties de la méthode sont tout à fait 
analogues aux expériences réalisées par Franzen sur le rubidium (24). 
On étudie d'abord la dynamique du pompage optique, c’est-à-dire le 
temps nécessaire pour atteindre l’orientation stationnaire qui résulte de 
la compétition entre les photons orientateurs et la relaxation. Le fais- 
ceau d'irradiation o+ garde une intensité constante ; mais il est initiale- 
ment masqué par un obturateur : le signal observé est nul et la vapeur 
non irradiée n’est pas orientée. Au temps {,, on ouvre brusquement 
l’'obturateur (cf. fig. 8 a); l'intensité de lumière réémise prend la 
valeur 1; due à des atomes non orientés (8— 1); puis elle diminue 
Jusqu'à la valeur limite stationnaire I, en suivant une loi exponentielle 
dont on démontre facilement (cf. paragraphe XI-B) que la constante de 
temps est le temps 7, défini plus haut (sur la figure 8a, on mesure 
—1,2 seconde). L'état limite est atteint sous l’action de deux processus 
aléatoires indépendants dont les probabilités respectives par unité de 
temps sont 1/1, (désorientation) et 2/3T, (passage du niveau — 1/2 au 
niveau + 1/2 par absorption d’un photon) ; on s’en approche avec une 
probabilité qui est la somme de ces deux probabilités 1/+,—1/T,+ 2/3 853 
on retrouve bien la formule (VIII-4). On vérifie expérimentalement que 
1/7, est une fonction linéaire de l’intensité lumineuse © (cf. fig. 11). 


qqn 
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Fig. 8. — Les transitoires du pompage optique. 


On pourrait ainsi mesurer T; par extrapolation à intensité lumineuse 
nulle ; mais il existe un procédé plus direct. 


B) Relaxation dans le noir. — On peut étudier directement l’action 
de la relaxation seule, dans le noir : l'intensité I, étant atteinte, on 
interrompt alors au temps é# l’irradiation pour une durée courte At 
(fig. 8b). L’intensité réémise tombe à zéro ; mais sous l'effet de la 
relaxation la population 8 tend vers la valeur 1, d'équilibre thermique, 
suivant une loi exponentielle de constante de temps T, (courbe ponctuée 
superposée à l’oscillogramme). Au temps £ + Af, Pnténaité lumineuse 
part donc d’une valeur intermédiaire entre [et I, (point A) pour décrire 
à nouveau l’exponentielle de pompage. Si on fait varier Af, le point 
initial A décrit la courbe exponentielle de relaxation dans le noir, qui 


492 BERNARD CAGNAG 


se trouve matérialisée par la superposition photographique de la 
figure 8 c (l'échelle des ordonnées est multipliée par 2 environ, pour ne 
représenter que la partie utile entre [, et [;); on mesure ainsi directe- 
ment sur l’oscillogramme T,—2 secondes. La figure 8 d représente 
l'application de la méthode avec une autre cellule où T, — 13 secondes 
(Ja courbe isolée est obtenue après un temps très long dans le noir ; elle 
permet de tracer l’asymptote horizontale de l'exponentielle). 


C) Transitoires de la résonance magnétique. — Cette troisième 
partie de la méthode est semblable aux expériences réalisées par 
Torrey (47) avec la résonance des protons dans l’eau. Lorsque les spins 
nucléaires sont soumis brusquement au champ tournant H;, leurs mou- 
vements de « nutation » s'effectuent tous en phase et ils sont alors 
observables macroscopiquement, tant que la relaxation transversale ne 
les a pas totalement déphasés. En d’autres termes, l'interaction avec H; 
fait passer les atomes d'un état pur à une superpusition cohérente 
d'états d(£) — A(é).d+172 + B(#).V_12; les interactions entre atomes 


étant faibles, l'amplitude B(é) varie en phase pour tous les atomes et | 


d’après le calcul de Rabi (42), elle suit la loi en : 


sin (1/2)V/ 0? + Ao?.t (©, = YH, ; Aw = — yH,), 
tant que la relaxation n’a pas encore arraché les atomes à cette super- 


position cohérente. La population 8 — B{({?) a donc une variation sinu- 


soïdale de pulsation double 1/0? + Aw?, amortie par la relaxation. 
C’est ce que montre exactement le calcul du paragraphe XI ; et c’est ce 
que nous observons sur les figures 9 en enregistrant les variations de 


l'intensité lumineuse lorsque, ayant atteint l’urientation limite J,, on 


soumet brusquement les atomes à l’action de H, : l'intensité lumineuse 
réémise rejoint alors sa nouvelle valeur d'équilibre par l'intermédiaire 
d’une variation sinusoïdale transitoire. 

a) La nouvelle valeur d'équilibre correspond à une désorientation 
partielle ou totale des atomes. Si à l'équilibre la résonance est saturée 
(Aw — 0, H; très grand ; fig. 9b et gc), la désorientation est totale 
et l’intensité lumineuse retrouve la valeur I, due à des atomes déso- 
rientés. La désorientation n'est que partielle au contraire si l’on est 


écarté de la résonance (A # o ; fig. gd), ou si, à résunance, ’ampli- 


tude du champ H, est trop faible (fig. 9 a; la secunde partie de cette 
figure est obtenue par suppression de champ H, : on vbserve à nouveau 
une exponentielle de pompage optique de constante de temps +,. analo- 
gue à celles des figures 8 a et 8 b). f 
b) Pour l'interprétation des transitoires, on notera que les fig'res 9 a, 
_9b et gc ont été obtenues à résonance. avec des amplitudes cruis- 
santes du champ tournant H, (repérées d'après l'amplitude de la teu- 
sion V; aux bornes du circuit de radivfréquence, proportionnelle à H,), 


; 
| 


EL dues 


Suppressionde H: “it 
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Fig. 9. — Les transitoires de la résonance magnétique. 


On vérifie à résonance (Aw — 0) que, conformément au calcul, l’enve- 
loppe exponentielle de la sinusoïde est indépendante de V, et que la 
fréquence de la sinusoïde est bien proportionnelle à V, (Le rap- 
port V,/H, ainsi mesuré est en bon accord avec l’ordre de grandeur 
calculé d’après le coefficient de self £ du circuit, le diamètre D et le 
nombre de tours nr de chaque bobine : V,/H, — D.£.w/0,9n). On vérifie 
également lorsqu'on s’écarte de la résonance que la sinusoïde amortie a 


sa fréquence augmentée, conformément à la formule 1/0? + Aw? 
(fig. gd, obtenue avec la même amplitude H; que la figure 9c; 
cf. vérification détaillée au paragraphe XI-D). Les mesures se font au 
centre de la résonance : la fréquence de la sinusoïde (y/2x)H, nous 
permet alors une mesure précise de H; en valeur absolue et la constante 
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de temps 0 de son enveloppe nous PE de calculer +, grâceà la formule: 


(IX-6) =1+2 


Fe 


D) La nutation dans le noir. — Le temps r,, comme *,, dépend de 

l'intensité lumineuse suivant la formule (VIII-3). Pour atteindre direc- 
tement T,, on peut observer la nutation dans le noir, comme précédem- 
ment pour T, nous observions la relaxation dans le noir. A cet effet, un 
dispositif de relais synchronisés permet, à l’instant où l’on ferme le 
circuit de radiofréquence pour créer H,, de fermer simultanément 
l’obturateur pour supprimer l’irradiation lumineuse. Le signal tombe à 
zéro ; pendant ce temps, la population $ subit dans le noir une variation 
sinusoïdale, de même fréquence w,/27 que précédemment mais amortie 
moins vite puisque les photons ne contribuent plus à cet amortissement. 
Lorsqu'on rétablit la lumière, un instant Af plus tard, l'intensité ini- 
tiale observée représente la population à laquelle avait conduit cette 
évolution dans le noir. En faisant varier Af, on peut ainsi décrire point 
par point la sinusoïde de nutation dans le noir. En pratique, seule nous 
intéresse son enveloppe ; aussi choisissons-nous Af égal à un nombre 


Fig. 10. — La nutation dans le noir. Mesure directe de T:. 
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entier de fois la période de la sinusoïde, de façon à n’obtenir que ses 
maxima, comme on le voit sur les figures 10 a et 10 c. Si l’on réalise 
directement la superposition photographique de ces courbes (fig. 10 d), 
on matérialise l'enveloppe de la sinusoïde de nutation dans le noir eton 
mesure sa constante de temps ©, d'où l’on tre aussitôt T, grâce à la 
formule suivante déduite de (IX-6) : 


E ENEEL ERA 
(IX-7) Cl LE à 
(la comparaison des figures 10 b et 10 d'illustre bien la différence entre 


les temps 6 et O). 

L'interprétation des transitoires de 21Hg serait assez différente 
(cf. paragraphe XII) parce que les phénomènes sont beaucoup plus 
compliqués dans le cas de 4 niveaux. Nous n’en parlons pas ici puisque 
nous ne les avons pas encore observés. L'application de cette méthode 
dynamique à 21Hg est en effet rendue plus difficile par des temps de 
relaxation beaucoup plus courts. Le temps de fermeture et d'ouverture 
de l’obturateur photographique inversé, de grand diamètre (6 cm) 
actuellement utilisé ne serait peut-être plus assez court par rapport à 


des temps de relaxation de l’ordre de quelques centièmes de seconde ; 


mais il nous permettrait au moins d’observer avec des déformations 
l'allure des phénomènes transitoires. Ce qui nous a empêché de les 
observer jusqu'ici, c’est le fort niveau de bruit à basse fréquence du 
signal des photomultiplicateurs, probablement dû à notre source lumi- 
neuse. Si aucun filtre de fréquence n’élimine certaines composantes de 


: ce bruit, son niveau atteint 3 à 5 p. 100 du signal de résonance optique 
* total. Or, les variations des signaux observés avec 21Hg, lorsque le 


diamètre de l’obturateur photographique réduit l’ouverture du faisceau 


: lumineux d'irradiation, ne dépassent pas 10 p. 100 du signal de réso- 


nance optique ; le rapport signal/bruit est beaucoup trop faible dans ces 
conditions pour permettre des mesures. Les longs temps de relaxation 
de 1*H9 nous permettent de gagner sur ce rapport de deux manières : 
a) ils augmentent l'amplitude des signaux observés ; b) ils permettent 
l’utilisation à la détection d’un filtre passe-bas éliminant une grande 
partie du spectre de bruit (en particulier les composantes voisines de 
5o c/s). Dans la méthode statique, le galvanomètre avec sa constante de 
temps d'environ 10 secondes joue le rôle d’un filtre à très basse fré- 
quence et permet le tracé de courbes de résonance avec un rapport 
signal/bruit acceptable même lorsque le signal ne vaut qu'environ 
1 p. 100 du signal de résonance optique. 


X. — La méthode de calcul. 


Nous nous proposons maintenant de justifier par le calcul les formu- 
les citées dans les deux paragraphes précédents. Des calculs détaillés de 
forme de raie ont été effectués pour ce type de problème par Brossel (10) 
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et Winter (51). L'un et l’autre utilisent les résultats des calculs de 
Rabi (42) et Majorana (34) sur les probabilités de transition entre sous- 
niveaux Zeeman dans un champ tournant; mais ceci n’est possible que 
si l’on suppose l’existence d’une probabilité par unité de temps définie 
pour que la perturbation de nature aléatoire (relaxation, absorption ou 
émission d’un photon) arrache l’atome à la superposition cohérente 
d'états dans laquelle l’a placée le champ tournant. Cette hypothèse n'est 
compatible qu'avec des durées de vie égales des différents sous-niveaux 
Zeeman ; dans le cas de l’état fondamental. traité par Winter, cela 
signifie une excitation « broad line », dans laquelle les probabilités 
d’excitation optique 1/T sont égales pour les différents sous-niveaux 7. 
Cette hypothèse n’est plus vérifiée dans le cas d’excitation avec une 
composante hyperfine sélectionnée ; et cela nous oblige à résoudre le 
problème de manière différente. | 

Nous traitons le problème à l’aide du formalisme de la matrice den- 


sité p(é) — | Y(é) >< Ÿ"(#) | (la barre représente la moyenne sur tous 
les atomes), dont les termes diagonaux pmm représentent les populations 
des sous-niveaux Zeeman. Son évolution au cours du temps est définie 
par l’équation suivante, que nous allons expliquer : 

do 2 
(X-8) œ = — io + (6), p] + pr + PL- 


dt 
3, est l’Hamiltonien statique : K, — YH,I.. 
J,(?) est l'Hamiltonien d'interaction avec le champ H, tournant à la 
vitesse © : 


te) = YU (Le—iot L [_e+iot) 
(Remarque : l'assimilation du champ linéaire alternatif de radiofré- 
quence à un champ tournant unique ne pose aucun problème dans notre 
cas ; nous utilisons toujours des amplitudes H, assez faibles pour que 
le déplacement relatif de fréquence (H,/2H,? calculé par Bloch et 
Siegert (7) soit totalement négligeable). 
JC et JE,(£) représentent des interactions auxquelles tous les atomes 


sont également soumis à chaque instant ; c’est ce qui permet de calculer” 


leurs effets directement sur la matrice p(£). Au contraire, les Hamilto- 


niens Jk({) représentant la relaxation et J.(£) représentant l’irradiation 
lumineuse sont aléatoires au cours du temps et différents d’un atome à 
l’autre ; il faut donc calculer séparément les termes correspondant à 
chaque atome, puis faire leur moyenne pour obtenir les matrices a 
et p.L représentant leur contribution à l’évolution de p(#). 


On suppose associé à la perturbation aléatoire J,(£) représentant la 


relaxation un temps de corrélation +. La contribution d’un Hamiltonien 
de ce type à l’évolution de p(#) a été calculée dans des cas très géné- 


raux (49). Dans l'hypothèse dite du rétrécissement par le mouvement, 


| JR |.Te 1, la matrice pk est calculable à partir des éléments own de la 


Ë *e, 
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matrice p et des éléments de matrice de Je, ; les éléments ORmn de la 
matrice pk sont des combinaisons linéaires des éléments Emn- En l’absence 
de renseignements sur la perturbation $,(#), nous utiliserons le modèle 
suivant : 


1 —Prmm 
\ ORmm — Give 
(X-9) Sa 
Fmn 
/ ORmn = — (m == n) 


On montre, moyennant des hypothèses très générales, que dans le 
cas d'un système à deux niveaux (1*%Hg par exemple) ce modèle à deux 
constantes T, et T, est parfaitement justifié. Dans le cas d’un système à 
plus de deux niveaux (21Hg par exemple), pk a en général une forme 
beaucoup plus compliquée, avec plus de deux constantes. Il est même 
peu probable que le modèle simplifié que nous avons choisi puisse 
correspondre à une perturbation Jk({) réelle. 

Pour expliciter l’action des photons, il faut faire appel à la théorie: 
quantique des champs (2). On trouve que la matrice 9, a la forme géné- 
rale d’une matrice de relaxation. On peut distinguer, en réalité, deux 
processus différents : l’absorption des photons et la retombée de l’état 


+ excité. Du moment que le champ H, est assez fort pour que la largeur 


naturelle de la raie soit petite devant la séparation des sous-niveaux 


» Zeeman de l’état excité, la retombée se fait dans des états purs et 


rl 


(X:10) 


: n'apporte pas de contribution aux termes non diagonaux de p,; sa 
contribution aux termes diagonaux se calcule à l’aide des probabilités 


de transition optique (cf. fig. 1). On obtient : 


C 
1 > mn 
Can F1 Ormm =E <. Onn 
n 


I I 


I 
PERTE. (= + F) Pr (m£ n) 


(Les probabilités de transition optique permettent de calculer facile- 

ment les constantes Cm» et les probabilités 1/T, en fonction du para- 
mètre unique 1/T,). 
Quant on veut résoudre le système (X-8), on remarque que, au second 
membre, seul le premier terme dépend explicitement du temps. Si 
nous passons dans le référentiel tournant à la vitesse © du champ H:, 
en définissant les nouvelles fonctions d’onde 4 et la nouvelle matrice 
densité p° par : 


(X-1 1) d — e—{ol,t, d” et op — e—{ol.t. ch .e+iol,é 


l'équation (X-8) se transforme alors en l’équation (X-12) dont le second 


membre ne dépend plus explicitement du temps : 
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d d , 1 , / / 
110 BAISE ace Or 
(X-12) À avec : 
"= (yH—6)L + (1 EI) = AGE + (I PS) 


En effet, le nouvel Hamiltonien €’ ne dépend plus du temps; et les 
matrices p, et p!, transformées de p, et p.. ne dépendent pas non plus 
explicitement du temps, puisque la forme particulière des matrices px 
et p, fait que l’on obtient p; et p; par simple substitution des nouvelles 
variables p;,, à la place des anciennes variables pb». 

Comme notre méthode de détection, à la différence d’autres métho- 
des (21), n’est sensible qu'aux variations des populations pmm — Pmm 48 
sous-niveaux Zeeman, nous n’aurons pas besoin pour interpréter les 
résultats du calcul de passer à nouveau au référentiel fixe. Et nous avons 


l'avantage dans le référentiel tournant, lorsque nous cherchons la solu-. 


tion stationnaire (populations d’équilibre), d'obtenir un simple système 
Ge 

dt 

le cas général nous permettra de calculer les phénomènes transitoires. 


linéaire en écrivant + —0o. La résolution du système différentiel dans 


XI. — Cas du Hg (spin 1/2). 


Nous choisissons dans le référentiel tournant les notations : 


Y'(E) = a(t) d'a + bip 


7 laa* ab* l 
pt)=|] a 
lLba* bb*| 
| —Ao/2 +o,/2 | 
e je — | Lu 1 5 
avec | RE NE BA on obtient 
rer) + (aa) + iAwaët 
—1i[J", 9] — HU EE 0e en MA | 
— TT (aa* bb") —ÿAwba" FE 7 (ab* —ba*) 
LT ab* 
/ TT D 
les formules (X-9) donnent po, — ; : 
ba* T — 6bb* 
je Te Ts 
2 LES bb* ab* 
20 ds 
les formules (X-10) donnent op! — 2% d 
A ÉMÉRPENER 
Tp To ÿ Al | 


en supposant l'irradiation en ot à partir d’une lampe à 249 excitant 
la seule composante 199 — 1/2 et qui n’excite donc pas les atomes du 


ramener 


| 
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sous-niveau + 1/2: 1/T +172 —o et donc 1/T_1,2 — 2/T, d’après (VIII-2). 

L'équation (X-12) fournit alors un système de quatre équations diffé- 
rentielles linéaires à quatre fonctions inconnues, dont trois seulement 
sont indépendantes ; elles sont liées par la condition de normalisation 
des populations : 

a+ B— aa" +-bb* — 2. 

Ce système est grandement simplifié par le choix des nouvelles incon- 
nues : 


(XI-13) M=a—B—aa* —bb*; u—ab*+ba*; p—ilab* — ba*). 


Il s'écrit alors : 


| dM Eee 4 
est + oo +T 
DAT / LR. A ERA = 
St) = Lu  +Ao» ed 
avec É 
de I I Z 
nm = 1M — Aou + 2 ET raie 


Au changement près de +, en T, et de 7, en T,, ce système est identique 

aux équations macroscopiques de Bloch (5). Mais avec la méthode de 
détection radioélectrique généralement utilisée on observe u et »v, 
tandis que l'intensité lumineuse de résonance optique que nous obser- 


vons est proportionnelle à B— bb°— 1 ——. 


A) La forme de la raie de résonance est donnée par la solution 
stationnaire de ce système différentiel, dénotée par l'indice s : 


TR 
(XE-15) M{Aa)=MJ1—Z(Ao)] avec | e 
LA @) = ——"# 
Aw? + EL w? _ 
Ta Te 


L'indice o sert à dénoter l’état d'orientation obtenu en l'absence de 
radiofréquence (w, — 01. La différence de population M, croît avec l’in- 
tensité lumineuse 1/T;, et tend vers 2 (orientation totale) quand 
1/T, — co. La forme des courbes de résonance est donnée par Z{(Ao) ; 
c'est l'équation d’une courbe de Lorentz. Cela correspond bien aux 
courbes observées (fig. 5). À saturation de la résonance (&, — 0) Z — 1, 
c’est-à-dire que la différence de population M, devient nulle, l’orienta- 
tion est totalement détruite. De Z(Aw) on déduit la largeur à mi-hau- 
teur L des courbes de résonance exprimée en fréquence : 


16) 1e (un) + (au 
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Le carré de la largeur varie linéairement en fonction de H° ; on retrouve 
bien la formule (VIII-5) dans laquelle le coefficient K est explicité en 
fonction des deux temps +, et +, définis par les formules (VIII-3) 
et (VIII-4) que nous avons retrouvées en (XI-14). Nous avons déjà dit 
comment le tracé de la « droite des largeurs » nous permet de mesurer 
expérimentalement le « temps de cohérence » +, : on vérifie bien qu'il 
est conditionné pour une part par l'absorption des photons et qu'il est 
une fonction linéaire de l’intensité lumineuse. 

L’amplitude relative de la résonance en son centre (divisée par l’am- 
plitude à saturation de la résonance) est Z(o). On vérifie que : 


2 
DAMES, 


(XI-17) Z(o).12= 2.32 (1) 


is 


TT To T T. 


HE 

Le produit Z(o).L? est donc représenté en fonction de H? par une 
droite parallèle à la « droite des largeurs » et passant par l’origine. 
Cette propriété est bien vérifiée expérimentalement (cf. fig.6, droite n° 2). 
On a là un moyen très simple de tester la régularité d’un réseau de 
courbes et d'améliorer l’extrapolation de la largeur limite 1/77. 


B) Les transitoires du pompage optique en l’absence de radio- 
fréquence sont calculés en faisant w, — o dans la première équation 
du système (XI-14). Ils représentent l’action de la lumière pompante 
sur les atomes à partir d’un état d'orientation initial M; arbitraire : 


(XI-18) M=M, + (M —Mi'e-ÿu. 
On doit observer une exponentielle dont la constante de temps est le 


temps 7, défini en (VIII-4). Ce résultat justifie les affirmations du para- 
graphe IX-A. 


C) Les transitoires à résonance (Aw — 0) sont plus faciles à calculer 


que dans le cas général parce que le système (XI-14) se réduit aux deux 
équations en dM/dt et du/dt. Au contraire de Torrey (47), nous élimi- 
nons v ; cela nous conduit à l'équation différentielle du second ordre à 
coefficients constants : 

M fe: 1\dM 2 I 4 
(XI-19) a À ( + 2] RU (oi 4 Ni 


ir Te Tite Fa: 37, 9 


. œ I D . 
S1 @ < ji (2 —2) la solution est une somme de deux exponentielles, 


qui fait passer la différence de population de M, à M;(o) = M, puis-. 


que ©, est très petit. Ce cas ne présente donc pas d'intérêt expérimen- 
à TU 1 : ; : ST 
talement. Si ow, > > (= —:) les solutions de l’équation caractéristiques 


sont : 
LA I : 2 T PT A? 
ss # | — L — — | — — — 
(+i)æ V0 le se 


La solution est le produit d’une exponentielle et d’un terme périodique. 


Dans tous les cas où le terme périodique varie assez vite pour être expé- 


RL 


t- 


tt LE de 0e 


re 
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ri k | 
imentalement observable avant d’être complètement amorti, c’est- 


ME - ITRATE =) r y : 
ire Si y > > ( ne DL peut négliger le deuxième terme sous le 


(4 


radical et on obtient la solution : 


| 

; DER, _—— | 

(XI-20) | M=M(o)+[M—Mi(o)e 2% % [cos ot+ Ein of] | 
CPE 


On doit observer une sinusoïde de fréquence yÿH,/27, amortie exponen- 
üellement avec la constante de temps 6, dont nous avons déjà donné la 
valeur en (IX-6). 

Nous avons vérifié que la fréquence de la sinusoïde est bien propor- 
tionnelle à H, et que son enveloppe exponentielle en est indépendante 


» (cf. paragraphe IX-C). 


” D) Les transitoires dans le cas général, hors résonance, s’obtien- 
? nent en résolvant le système différentiel complet. L’élimination de u 
* et v conduit à une équation différentielle du troisième ordre, dont 


* l’équation caractéristique peut s’écrire : 


À {XI-21) [+ + (2 dE =} + Aw?- L 2 oi] (a T “ Ge ae; —;) 


T 


4 Si l c ae PAT I : 

* Si l’on suppose encore , > = ea — =), on peut calculer des solutions 
2 ira 1 

* approchées à partir des solutions exactes que l’on connaît dans le cas 
particulier 7, — 7; : 


: @ I 1 I Aw? 
= | | Fe To 7 és 2 


A? + &? 
ES ET I ‘er I Aw? Rte € 2 
| RCE VD (£+ =) 2 (£—2) Ao! + w? Che iV/Aw? + on 
É | M = M;(Ao) +[M, — Ms(Aow)] 
(x l- à — 4)C . 
F ra) e-x[(1 —C)cos wt+ EF WA sin wt] + Cet 
! avec: 
2 
Ce (1 — a) = 


La figure observée est encore une sinusoïde amortie ; mais sa fréquence 
de résonance est plus grande qu’au centre de la résonance, à même 
amplitude de H, ; son amplitude est moindre ; et elle se trouve centrée 
sur une autre exponentielle. Nous avons vérifié numériquement ces for- 
mules sur la figure 9 d, obtenue avec la même amplitude H, que la 
figure 9 c (sur cette dernière, on mesure yH,/27x © 11 c/Ss), mais en 
imposant un écart à la résonance Aw/27 — 12,5 c/s. 


È 
} 

à 

* 
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XII. — Cas du Hg en alignement. 


Le calcul s'effectue de manière analogue au précédent et nous le 
détaillons moins. Les symétries liées à l'alignement compensent un 
peu la complexité due à l'existence de quatre sous-niveaux. Nous choisis- 
sons dans le référentiel tournant les notations : 


DE) = a(t)d'isje + DE) D L4je + CE) Ÿ ape + gt) V3 

En écrivant l'équation (X-12) d'évolution de la matrice densité, on 
obtient un système de seize équations différentielles. On le simplifie 
d’abord, comme dans le cas de 1%Hg, en choisissant les nouvelles 
variables qui sont indiquées ci-dessous. La symétrie des termes d’irra- 
diation lumineuse par rapport aux sous-niveaux + m, met en évidence 
sur ce nouveau système différentiel les symétries suivantes qui réduisent. 
à cinq le nombre des variables : 


[ 
' 


aa* + bb* = gg" + cc* = 2 par normalisation 
D ant bb") = gg" 2 çe* 
(XIL-23) | u = ab* + ba ——{(gc* + cg*) bc* + cb* =@G 
pe = i(ab* — ba*) = i(gc* — cg*) i(bc* — cb*) — 0 
z= ac" +ca*" = gh* + bg* ag* + ga —0 
y = i(ac* — ca") = — i(gb* — bg) i(ag* — ga*) = 0 


Le système se réduit alors aux cinq équations différentielles : 
j'aD\ GC 


£ _ 
FES SE D + w,4/3.v 


p 
do = I 
nie OT SDS 0 —Ao.u — œ 
du I 
= + Ao es +o y 
(XII-24) { dx 1 
Frot 7 P —7 2 +2Aoy 
& À Rte 
dt 1 UE 2AOT ie y 
avec : 
EL LE. L I I T k 
Le A ne > ff et 7 T, E n 


Si l’on excite la composante 201 — 5/2 seule : 4 — 0,30: C'=0,36. 

Si l’on excite la composante 201 — 3/2 seule : k — 1,04 ; C — 0,64. 

. Le signal de polarisation P observé (cf. formule (I-1)) est propor- 
tionnel à la différence de populations D. 


A. La solution stationnaire, dénotée par l'indice s, nous donne 
encore ici la forme de rate. L'élimination de L, Y, U, v conduit à : 
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re FAIR 1 CSA 
P 


T 
MERS He 2 2 
(XIT-25) Y(Aw) 3 . ©1|4A0 + w?+ 1x0) 
TR 2 I | € 
(saut 401+ 5 AG? + w+ 3) )ot 4A@ +674 5 
À Ta To, "2 T9 


D, représente la différence de population entre les niveaux + 3/2 
et + 1/2 atteinte par le pompage en alignement, en l’absence de radio- 
fréquence. D, croît avec l'intensité lumineuse 1/T, ; et lorsque celle-ci 
devient infinie, D, — 1 si l’on excite la composante 201 — 5/2 et 
D, — 0,62 si l’on excite la composante 201 — 3/2 (Un retrouve bien les 
résultats indiqués au paragraphe II). Y(Aw) représente la forme des 
raies de résonance. Elle ressemble à la formule B obtenue par Bros- 
sel (10); dans l’étude de la résonance du niveau excité 68P, du mercure ; 
mais elle ne s’y réduit que si +, —7+,. Il existe une relation linéaire 
entre leurs inverses : 
301 (440? + w? + 13) t Ta 
(saut + sui + a\as+ &} + 3) RE 
2 

On retrouve donc sur Y(Aw) les deux maxima latéraux calculés sur B 

I 
24/2 à 
&, — ©, ces maxima se situent à Aw — yH,/4/2, et Y(Ao) y prend la 
valeur 1, correspondant à l’égalisation des populations. 

Le centre de la résonance, par contre, ne correspond jamais, même à 
saturation, à l’égalisation des populations : 


(XII-26) B — D HUE 


To 
2 


lorsque ©,% > . Aux fortes puissances de radiofréquence, lorsque 


T1 2 T1 
37, 1 37, 
BeLE27) ,Y(0) = => Yu = — quand ©, —> co. 
(3% + 1)0t +2 3 +1 
To T2 


Si l’on excite la composante 201 —5/2, on doit s'attendre à avoir 
> et Yu doit être compris entre 0,75 et 1 ; c’est bien ce que nous 
vérifions expérimentalement. Si l'on excite la composante 201 —3/2 et 
siT, = T,, on doit avoir r,  %; et Yy = 0,75 comme avec la formule B ; 
c'est bien ce que nous vérifions sur le réseau de courbes de la figure 3. 
Des formules précédentes, on déduit encore : 

LETeNE 2 1 
(XII-28) op et “é FAURE 
as + 3 3) 
c’est-à-dire que, si l’on porte V£.Yx Y(o) en fonction de V? (V, est la 
tension aux bornes du circuit de radivfréqueuce, proportionnelle à H;), 
on doitvbtenir une droite de pente 1. Nous le véritionsexpérimentalement ; 
nous avons là un moyen de tester la régularité d’un réseau de courbes. 


LI 
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La largeur à mi-hauteur L (exprimée en fréquence) est toujours 

définie par rapport à l’ordonnée centrale Y(o) sans tenir compte des 
a = e 2 

maxima latéraux. L? est décrit en fonction de HŸ par une branche 


d'hyperbole très aplatie sur son asymptote. Une étude numérique » 


détaillée permet de montrer que l’on peut, dans tous les cas, remplacer 
cette hyperbole par une droite avec une très bonne approximation, 
même aux fortes valeurs de H,. Si 1 < r,/r, < 3, on obtient à mieux 
de 2 p. 100 près : 


(XIL-29) nee)" + (5,50 + 2,80%)(X)H 


On vérifie bien expérimentalement l’existence de cette « droite des 
largeurs ». Son tracé nous sert systématiquement à obtenir par extra- 
polation la largeur limite à H, nul, pour mesurer le temps +, qui, 
dans ce cas encore, joue le rôle du « temps de cohérence ». 


B) Le calcul des transitoires. — On peut d’abord, comme dans le 
cas de Hg, calculer les transitoires du pompage optique en l'absence 
de radiofréquence ; le calcul est aussi facile et la solution est encore 
une exponentielle dont la constante de temps est le temps +, de la for- 
mule (VIII-4). * 

Nous ne résoudrons pas le système différentiel dans le cas général, 
mais seulement dans le cas particulier du centre de la résonance : 
A — 0. Le système se réduit alors aux trois équations en D,vetzx ;en 
éliminant ces deux dernières variables on obtient une équation différen- 
tielle du troisième ordre à coefficients constants dont l'équation carac- 
téristique peut s’écrire sous la forme : | 


too) Le (2 2) a+ ].(e + 2) ot) 


Te T1 


L'équation peut être résolue exactement quand +, —",. Si l’on n’est . 


plus dans ce cas particulier, on peut, à partir des solutions déjà 


connues, calculer des soluticns approchées — g et — x + iæ valables ! 


d I BA ? 
quan Se Re 


1 


(XII-31) LASER À 


; L'UE 31 LT 5 à : ER 
CEE. Pod _ —_ Le En 
x + mme ] 36 —2) + zi0. 


Te 


On doit donc observer une figure analogue à celle de la figure 9 d3 


obtenue sur 1#H9 hors résonance (Aw % o), c’est-à-dire la somme d’une 
sinusoïde exponentiellement amortie et d’une autre exponentielle ; mais 
la fréquence de cette nouvelle sinusoïde observée sur 21Hg aligné doit 
être double de celle observée du 1%Hg, à mème valeur de H,. Nous 
n'avons pas encore pu observer de transitoires sur 21Hœ pour vérifier ce 


D TENE 
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point ; mais son interprétation est simple. Dans tous les cas, la fréquence 
de nutation des spins est évidemment la même «,/27 ; c’est-à-dire que, 
abstraction faite de la relaxation, tous les atomes qui étaient initiale- 


ment dans le sous-niveau mn, se trouvent au bout du temps — 5, dans le 


sous-niveau — mn, et inversement. Dans la vapeur de Ho éntée, on 
en déduit que la grandeur macroscopique observée M aura changé de 
signe au bout de ce temps. Dans la vapeur de 21Hg alignée au contraire, 
‘4 grandeur macroscopique observée D aura au bout de ce temps 
retrouvé sa valeur initiale, à cause de la symétrie de populations entre 
les sous-niveaux + 3/2 et + 1/2; D ne peut donc varier qu’à la fré- 
quence double w.,/r, ou à une fréquence harmonique de w,/r. 


XIII. — Cas du Hg en orientation. 


Dans le cas de l'orientation toutes les symétries qui nous ont aidé 


; dans les paragraphes précédents disparaissent, et nous nous retrouvons 


en présence d'un système comprenant effectivement quinze équations 


* différentielles à quinze inconnues, c’est-à-dire, pour la recherche de la 
{ solution stationnaire, devant un système linéaire de quinze équations à 
* quinze inconnues. La résolution complète de ce système aboutirait à des 

calculs inextricables. Mais il est possible d'en calculer une solution 

*approchée si l’on se place dans la double hypothèse d’une faible inten- 

‘sité lumineuse (1/T, — o) et d’une faible puissance de radiofréquence 

(w, — 0). On peut donc encore calculer la largeur limite des courbes 
“de résonance à radiofréquence et à intensité lumineuse nulle ; on la 
trouve égale à 1/7xT, comme dans le cas de l’alignement. 

Or, nous avons observé que les largeurs limites des courbes de réso- 
nance, extrapolées à radiofréquence et à intensité lumineuse nulles, 


sont presque deux fois plus petites en orientation qu’en alignement. Dès 


t 


LT 


| 


maintenant cela prouve que nos hypothèses de calcul relatives à la 
forme de la matrice de relaxation pk ne sont pas bonnes. Sans doute, 
nos calculs dans le cas de l'alignement semblent en bon accord avec 
- l'expérience ; mais reportons-nous à la matrice de relaxation pk (cf. équa- 
» tions (X-9)) : dans le cas de l’alignement tous les termes de la diago- 
 nale non principale sont nuls à cause des symétries (cf. formules (XII-23)) 


. et donc les temps de relaxation qui leur correspondent n’entrent pas en 


jeu dans le calcul. Il suffirait par exemple pour expliquer la différence 
observée entre les largeurs de raie en orientation et en alignement que 
le temps T, de relaxation correspondant aux termes be* et cb° (c'est- 

à-dire à ( résonance + 1/2 <> — 1/2) soit plus long que les autres 
“ temps T, de la matrice. Nous nous en tiendrons là pour l'instant ; mais 
nous Re sur ce sujet au chapitre suivant quand nous aurons 
déterminé l’origine de la relaxation de #1Ho. 
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CHAPITRE IV 
Origine de la relaxation. 


XIV. — Quelques contrôles 
des mesures de temps de relaxation. 


Nous avons exposé au début du chapitre précédent (paragraphes VIII 
et IX) les deux méthodes employées pour la détermination des temps 
de relaxation T, et T,. Nous avons dit que dans le cas du 21Hg, il nous 
avait été possible jusqu'ici d'utiliser seulement la méthode statique 
(largeurs de raies). Nous avons déjà signalé tous les détails de cette 
méthode très classique, les quelques contrôles auxquels nous l’avons 
soumise et la précision d’environ 10 p. 100 que la double extrapolation 
(à H, nul et à intensité lumineuse nulle) permet d'atteindre pour les 
mesures de T,; tandis que pour T, nous ne pouvons attendre de cette 
méthode qu’un ordre de grandeur. j 


La comparaison des résultats obtenus par les deux méthodes 
est possible au contraire dans le cas du Hg puisque l’on peut, outre 
la méthode statique, lui appliquer la méthode dynamique (observation 
des transitoires). Cette seconde méthode est beaucoup plus rapide et 
permet d'obtenir des valeurs de T, aussi bien que de T,, reproductibles 
à environ 5 p. 100 près ; c'est donc elle que nous avons systématique- 
ment utilisée pour Hg. Nous avons cependant utilisé de nombreuses 
fois la méthode statique pour comparer les résultats obtenus avec les 
deux méthodes dans les mêmes conditions ; nous faisons cette compa- 
raison directement sur les temps +, et +, (cf. formules (VIIL:3) 
et (VIIT-4)) sans utiliser l’extrapolation à lumière nulle (les +, sont cal- 
culés dans la méthode statique d’après la valeur du rapport r,/% 
déduite de la pente de la « droite des largeurs », cf. formule (XI-16)). 

En première approximation, c’est-à-dire à 10 ou 20 p- 100 près, les 
deux méthodes donnent des résultats cohérents. L'accord observé entre 
les +, est aussi bon que le permet la précision de nos mesures. Mais les 
écarts de 10 à 20 p. 100 observés entre les deux +, sont systématique- 


ment dans le même sens (r, statique > +, dynamique) ; et cette diffé- 


rence systématique semble superieure à nos erreurs expérimentales. Si 
cela est vrai, nous n’en avons pas actuellement d'explication. 
Rappelons aussi que nous avons toujours observé un excellent accord 
entre les formes des transitoires et les équations du paragraphe XI ; en 
particulier, nous avons plusieurs fois vérifié la fixité de l'enveloppe de 


la sinusoïde de nutation, à résonance, lorsque sa fréquence varie entre- 
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1 c/s et 100 c/s. Ceci élimine totalement la possibilité d'existence dans 
le circuit du photomultiplicateur de capacités parasites trop fortes, qui 
constitueraient un filtre à trop basse fréquence et amortiraient plus rapi- 
dement la sinusoïde, raccourcissant ainsi la valeur mesurée de +. 


La mesure des variations de 7, et +, en fonction de l'intensité 
lumineuse, dans la méthode dynamique, n'a pas besoin d’être utilisée 
systématiquement comme dans la méthode statique. Nous avons cepen- 
dant effectué plusieurs fois, à titre de contrôle, des mesures par la 
méthode dynamique avec variation d'intensité lumineuse. La figure 11 
en montre un exemple : les quantités 1/rr, et 1/x0 sont bien représen- 
tées par des droites en fonction de l'intensité lumineuse ; à la limite, à 
lumière nulle, ces droites passent bien par les points 1/7T, et 1/r0 
déterminés par mesure directe dans le noir. Ceci est tout à fait satisfai- 


à 


Intensité lumineuse 


Fig. IL. 
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sant. Mais on peut aussi, à partir de ces deux droites, tracer la droite 

représentant les variations de 1/r*, et en déduire le rapport des pentes 
/ 

des deux droites 1/rr, et 1/rr,. Celte mesure souvent recommencée a 


toujours fourni un rapport d'environ 2 alors que la va'eur théorique- , 


ment attendue est 1,5 (cf. formules (XI-14)). 
Ce rapport théorique de 1,5 est calculé à partir des probabilités de 
transition optique ; mais les diverses causes qui seraient susceptibles de 


À 

4 

ï 

les modifier restent impuissantes à expliquer un pareil écart : a) le 
,. . . . . * 

calcul montre que l'irradiation en lumière mal polarisée contenant une 


part de o- ne changerait pas ce rapport ; et une part de lumière x ne 
pourrait que le diminuer ; b) les probabilités de transition sont modi- 
fiées en champ fort par suite du découplage IJ dans le niveau excité 68P,. 


Elles ont été calculées par la méthode d’Inglis (29); pour la valeur de 


200 Gs, que nous n'avons guère dépassée, les changements sont de 
l’ordre de 2 p. 100; c) une irradiation partielle sur la composante 3/2 
pourrait augmenter ce rapport (qui vaudrait 3 en effet dans le cas de la 

composante 3/2 utilisée seule) ; mais cette irradiation ne peut avoir lieu 
(cf. fig. 1) qu’à partir des faibles quantités des isotopes 1%Hg et 21H 
contenues dans la lampe à *#Hg et ces quantités, inférieures à 1 p. 100, 
sont trop faibles pour expliquer l'effet. \ 


Cette différence systématique sur les rapports des pentes, nettement 
supérieure à nos erreurs expérimentales, n’est pas encore comprise. 
Mais on remarque que cet écart va dans le même sens (+, trop court) 
que l'écart observé sur les +, entre la méthode dynamique et la méthode 
statique et l’on peut se demander si-la méthode dynamique, pour une 
raison qui nous échappe, ne mesure pas des temps 0 systématiquement 
un peu plus courts que les temps théoriques. Cela nous a conduit à 
exercer quelques contrôles supplémentaires, qui n’ont d’ailleurs pas 
éclairci ce point. | 


De faibles champs alternatifs peuvent perturber dans certains cas 
assez fortement les transitoires observés ; mais une étude systématique 
de cet effet nous a montré que les très faibles champs parasites alterna- 


tifs auxquels la cellule à mercure est soumise en permanence ne peu- 
vent avoir que des effets totalement négligeables. 


Nous avons déjà signalé (paragraphe II-D) la nécessité de travailler 


à faible densité de vapeur pour n'avoir pas à tenir compte de la loi 
exponentielle d'absorption et observer des signaux linéaires par rapport 
aux populations des sous-niveaux Zeeman. Nous avons effectivement 
observé des déformations importantes des transitoires en augmentant 
la densité de vapeur, c'est-à-dire en élevant la température # du queusot 
au-dessus de — 109 C. L'étude systématique de cet effet nous a montré 
par contre que, dans les conditions normales où nous travaillons 


(£—— 209 C ou — 30° C), les erreurs qui pourraient lui être dues sont 
négligeables. 
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XV. — Généralités sur les causes de relaxation. 


| Nous désignons ici sous le terme général de relaxation toute inter- 
action aléatoire au cours du temps susceptible de provoquer l’évolution 
» du système des spins nucléaires. A chacun de ces processus est associé 
un temps de corrélation +, dont la définition exacte exige l'introduction 
des fonctions de corrélation (8), mais dont l'interprétation physique 
est claire : c'est le temps moyen au bout duquel la perturbation a 
« oublié » la valeur qu’elle avait à l'instant initial. Avant de faire l'étude 
détaillée de la relaxation dans le cas particulier de chaque isotope, nous 
allons passer en revue les divers processus de relaxation possibles. 


A) Les collisions sur les parois sont dans le cas des vapeurs alca- 
lines à basse pression la cause essentielle de relaxation ; l’orientation 
électronique des atomes alcalins est détruite à chaque collision sur les 
‘parois de verre, à moins que celles-ci ne soient recouvertes de paraffines 
“ou silicones à longues chaînes (19) (24). Dans notre cas, l'orientation 

est purement nucléaire et il n’en est pas de même. Aux faibles densités 
de vapeur, avec lesquelles nous opérons, le libre parcours moyen des 
‘atomes de mercure (1 m pour la température du queusot { —— 20° C) 
“est bien supérieur aux dimensions des cellules que nous utilisons ; les 
| latomes rebondissent donc sur les parois et traversent la cellule de part 
» en part en tous sens ; de la vitesse moyenne des atomes, calculée par la 
_ théorie cinétique, nous déduisons que leur « temps de vol moyen » entre: 


< 
À 


“deux collisions sur les parois est +, — 1074 seconde dans une cellule de 
> cm d’arête. Or, les temps de relaxation les plus courts que nous ayons 
observés sont de l’ordre de 0,02 seconde. C’est-à-dire que les atomes de 
mercure subissent dans tous les cas au moins 200 collisions sur les 
> parois avant d’être désorientés. 
Si nous appelons X.({) l'Hamiltonien qui représente l'interaction avec 
la paroi et 7, le temps de séjour sur la paroi (ou temps de collision) de 
l'atome, le résultat précédent montre que | JC» | . rs € 1. Or, le temps 
» de corrélation de la perturbation (4) est au plus égal à +, ; ce proces- 
* sus de relaxation vérifie donc bien la condition de rétrécissement par le 
- mouvement. Sur le temps +, nous n’avons pour l’instant que des rensei- 
| gnements tiès vagues : a) il ne peut être inférieur au temps de 


10-12 seconde d’une collision élastique ; mais nous avons de bonnes 
|fraisons de penser que les collisions sur les parois ne sont pas élastiques 
et qu’il est beaucoup plus long ; b) il y a de fortes raisons d'admettre 
qu'il est beaucoup plus court que le temps de vol +, — 1074 seconde. 
* Sir, n’était pas beaucoup plus court que sv en effet, le nombre moyen 
d’atomes adsorbés sur les parois de la cellule serait du même ordre de 
* grandeur ou plus grand que le nombre d’atomes en mouvement dans 
* la vapeur et dont nous observons le signal de ‘résonance optique. Et 
* ceci ne semble pas possible d’après l’expérience suivante : nous avons 
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chauffé à 3000 C une cellule remplie de vapeur sèche, ce qui doit pro- 
voquer un dégazage au moins partiel de ses parois et nous n'avons 
observé aucune variation appréciable du signal de résonance optique, 
c’est-à-dire du nombre d’atomes en phase vapeur. Ceci est en accord 
avec l'expérience faite par d'autres expérimentateurs avec chauflage 
jusqu’à 7000 C (50). Il serait extrêmement curieux qu'un film d’atomes 
de mercure adsorbés sur les parois puisse rester en équilibre avec une 
densité de vapeur constante, lorsque sa température subit une aussi 
forte variation. 


B) Des collisions en phase gazeuse peuvent également se pro- 
duire, soit sur des impuretés gazeuses, soit entre atomes de mercure (à 
la température du queusot {—— 20° C, le libre parcours moyen de 
1 m indique qu’il y a environ une collision Hg-Hg pour 50 collisions 
sur les parois). Les temps de corrélation correspondants sont de l’ordre 
de 10-12 seconde s’il s’agit de collisions élastiques ; mais on peut envi- 
sager la formation de molécules éphémères ayant des durées de vie 
beaucoup plus longues. 


C) Les inhomogénéités spatiales du champ directeur H, et du 
champ de radiofréquence H; sont vues par l'atome en mouvement 


comme des champs aléatoires AH, (t) et AB, (0) dont nous étudierons 
l'effet au paragraphe suivant.‘Disons tout de suite que ces perturbations 
aléatoires vérifient la condition de rétrécissement par le mouvement et 
que leurs effets sont assez faibles pour être en général négligeables. 


D) L’effet du queusot. — Il y a un échange permanent d’atomes de 
mercure entre la goutte liquide du queusot et la vapeur située dans la 
cellule (on calcule la densité de vapeur dans la cellule (43) en écrivant 
précisément la condition d'équilibre dynamique de cet échange, c’est- 
à-dire l'égalité du nombre d’atomes de mercure traversant le tube du 
queusot, venant de la cellule vers la goutte liquide, et du nombre 
d'atomes le traversant en sens inverse). Et l’on peut penser que les 
fortes interactions auxquelles sont soumis les atomes dans la goutte 


liquide ont pour effet de les désorienter aussitôt. La « durée de vie » 


d’un atome orienté est donc au plus égale à son temps de séjour dans la 
cellule *,, entre l'instant où il y pénètre venant de la goutte liquide et 
l'instant où il se condense à nouveau dans le queusot. 


On peut évaluer un ordre de grandeur de ce temps x, dans le cas des 


cellules que nous avons le plus fréquemment utilisées et dont la tête 
cubique est reliée au queusot par un capillaire d'environ 1: mm de 
diamètre et 10 mm de longueur (fig. 124). Nous pouvons raisonnable- 
ment admettre que presque tous les atomes venant de la cellule et ayant 
franchi le capillaire seront désorientés avant d’y rentrer. Mais dans le 
franchissement du capillaire beaucoup d’atomes rencontreront ses 
parois ; et puisque nous avons de fortes raisons de penser que les colli- 
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Fig. 12. — Les cellules à vapeur de mercure. 


sions sur les parois sont diffusantes, il est possible à un tel atome de 
revenir vers l'endroit d’où il venait. Un raisonnement simple, fondé sur 
des raisons de symétrie, permet de montrer que le nombre d’atomes 
venant de la cellule et franchissant finalement le capillaire est supérieur 
au nombre d’atomes venant de la cellule et qui, soit franchissent direc- 
tement le capillaire, soit viennent rencontrer sa paroi dans la moitié 
inférieure ; c’est-à-dire supérieur au nombre d’atomes qui arrivent sur 
l'embouchure du capillaire à l’intérieur d’un angle solide Q = ro 
(cf. fig. 12 a; l’angle d'ouverture du capillaire 4 —0,1 radian). 

La surface totale des parois de la cellule est S = 24 cm?, la section 
du capillaire est s 0,01 cm?; la proportion d’atomes, qui au lieu de 
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À. 50-ngise 


rebondir sur la paroi traversent le capillaire, est donc supérieure 


S 
às 


est donc : 


: œ = 2.106. La probabilité pour qu’un atome sorte de la cellule - 
27 


LS Fe po es 

Tq TMS TT É 4 
Cét effet est faible ; il est totalement négligeable dans le cas de 21Hg 
où les largeurs de raies valent plusieurs cycles/seconde ; mais il peut » 
jouer dans le cas de 1%Hg. Nous avons vérifié expérimentalement l'exis- 
tence de cet effet en scellant le queusot de cellules à Hg de façon M 
à y enfermer de la vapeur sèche. Nous avons fait l’expérience sur deux 
cellules : a) une du type courant, dont nous venons de parler (fig. 12 a); 
b) une cellule de taille identique, mais qui est réunie à son queusot par 
une transition continue en forme d’entonnoir (fig. 12 b). Nous avons 
mesuré les variations du temps de relaxation longitudinale T, au 
moment du scellement : 


Avant scellement Après scellement AAA 1 
Cellule à. .|T; = 4o sou 1/T; = 0,25 |T, = 5,0 ou 1/T, — 0,20 0,05 secl 
Cellule b. .|T,="#1,25sour/T, = 0,80. |T, —h3,0 oux/E; — 0,33 0,47 seczt 


4 


On voit que la probabilité de désorientation 1/T, a diminué dans les 
deux cas et que l'effet est beaucoup plus important sur la cellule 6, 
comme il fallait s’y attendre. Pour la cellule a. nous trouvons bien un 
résultat en accord avec l’ordre de grandeur calculé plus haut. 


XVI. — Les inhomogénéités spatiales. 


A) Le champ directeur statique H,. — Nous appellerons plus pré- 


= Fe 
cisément H, la valeur moyenne du champ sur le volume de la cellule ; 
un atome dans son mouvement à travers la cellule est soumis, en plus 


du champ fixe H,, à un champ AH (6) aléatoire dont la valeur moyenne 
sur le volume de la cellule est nulle. Il n’est pas simple de calculer le 
temps de corrélation correspondant, mais il est certainement de l’ordre. 
de grandeur du temps de vol moyen d’une paroi à l’autre +,. 


ét cl nt at date HR AS Sd  ÉÉROS Éé Sd de tn 


= 

Ce champ AH,(#) a des composantes sur les trois axes +, y, z dont le . 
calcul montre qu'elles sont du même ordre de grandeur. Nous avons 
dit, au paragraphe V, les précautions prises pour les réduire au : 
minimum, et comment nous avons mesuré l'amplitude maximum AH, | 
dans le volume d’une cellule de la composante AH, suivant l’axe : qui 
porte H,. Lorsque H, = 200 Gs (c’est la valeur au voisinage de laquelle 


nous avons fait nos mesures les plus précises), nous obtenons ainsi 
pour ces écarts maximum : 


k 
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| 


| ‘ Eh) 
AH,,/H6 AH, (Ho = 200 Gs)| Y199.AH,, = Ao,, | Aw,,/27 
| | 


Cellule de 2cm. .| 3.10% 0,6 mGs 2 
Cellule de 4em. . 4-10 8 mGs 38 sec-l 6. cJs 
| 


( 


. 

| 

| (rappelons que y = Y199/3)- AG mesure l’ordre de grandeur maximum 
À 

3 

? 


dès termes du Hamiltonien AJ, (#) qui représente l’action du champ aléa- 


ÆS 

toire AH,(); puisque + ++, la condition de rétrécissement par le 
mouvement | AJ, (é) | . + 1 est bien vérifiée. Nous en déduisons : 
a) que l'effet de l’inhomogénéité du champ statique peut effectivement 
être calculée comme un phénomène de relaxation raccourcissant le 


… temps T,; 0) que la part de la largeur de raie due à AH, (6) doit être 
; beaucoup plus petite que les valeurs de Awx/27 indiquées dans le 
4 tableau ci-dessus. Cela correspond bien à nos observalions, puisque 
nous mesurons couramment sur Hg aussi bien avec de grosses cellules 
1 que de petites cellules des largeurs limites 1/7T, de l’ordre de 0,3 c/s. 
“ Ilest important pour l'interprétation des temps de relaxation mesu- 
* rés de connaître la valeur de l'élargissement résiduel dû à l’inhomogé- 
 néité statique. Son calcul exact exigerait la détermination de la fonction 
de corrélation du Hamiltonien AJ,(f). Mais on peut raisonnablement 
“admettre que le résultat de ce calcul est semblable aux résultats calculés 
dans le cas du mouvement Brownien dans un liquide (8) ou dans le cas 
“d’un échantillon tournant (6). Lorsque & > 1/r. (et c'est le cas si 
*. -H, — 200 Gs) les composantes AH5, et AH5, n’apportent pratiquement 
aucune contribution à la relaxation, et la contribution due à la compo- 
sante AHoz est : 

EVIL 32) © A(T,) = <AoG > .r = ÿ? 'AHE >. 

» où < AH? > représente la moyenne sur le volume de la cellule du 
carré de la composante AH5,. 

> Pour-contrôler l'application de cette formule, nous avons mesuré, par 
la méthode dynamique sur une cellule à Hg de 4 cm d’arête, la varia- 
| tion de T, que l’on provoque en la soumettant à un gradient de champ 
| magnétique connu. Pour observer un effet notable, il faut un gradient 
Ë -de champ assez fort ; avec un écart maximum AH = + 45 mGs, nous 
… avons observé A(1/T;) —1,8 sec-1. C'est bien l’ordre de grandeur que 
M fournit la formule (XVI-22) en choisissant 5, — 7 — 2.1074 seconde 


LA (cellule de 4 cm) et V'< AB£, > — AHy/3; nous vérifions bien que 
-cette formule est valable pour calculer un ordre de grandeur de l'effet 
(une vérification plus détaillée serait possible en créant divers gradients 
de même configuration géométrique, mais d'amplitudes différentes et 
en montrant que A(1/T,) varie proportionnellement à AH). 

En définitive, l’application de la formule (XVI-32) doit nous per- 
F 


| 
| 
| 
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mettre de calculer l’ordre de grandeur de la largeur résiduelle d’inho- 
mogénéité dans les conditions normales où nous travaillons. Nous 
trouvons A(1/rT,) — 1074 c/s, dans une cellule de 2 cm d’arête et 
A(1/rT,) = 1072? c/s dans une cellule de 4 cm d’arête. Ces valeurs sont 
très faibles devant les largeurs limites (1/7T,) couramment mesurées 
pour 1#Hg, qui sont de l'ordre de 0,3 c/s. Mais nous avons observé 
jusqu'à 1/xT,— 0,05 c/s ; il est alors prudent d'utiliser une petite 
cellule, dans laquelle la largeur d’inhomogénéité doit être toujours 
négligeable. 


B) Le champ de radiofréquence H, peut aussi élargir la raie par 
son inhomogénéité. On sait en effet que ses changements de direction 
peuvent causer dans les expériences du jet atomique (38) d'importants 
déplacements de fréquence atteignant l’ordre de grandeur du Méga- 
cycle/seconde. Soit en effet « l'angle de la direction du champ linéaire 
alternatif avec une direction de référence perpendiculaire à H, ; si le 
champ alternatif appliqué à un atome en déplacement à travers la 
cellule subit pendant le temps Af une variation angulaire A@ propor 
tionnelle au temps, cela signifie pour le champ tournant correspondant 
une variation progressive de phase A+, équivalente à un changemen 
de sa fréquence de rotation : tout se passe pour l’atome comme s’il étai 
soumis à un champ apparent, tournant à une vitesse angulaire modifié 
de Aw—Avp/At. La valeur élevée des vitesses d’agitation thermiqu 
fait que cet effet peut être important même pour de faibles écarts de o ; 
en supposant qu'il se produise sur le volume de la cellule un écart 
Ag — 1i/100 radian, on calcule un déplacement de fréquence 
Av = Aw/27 = 30 c/s. | 

Cet effet, dans notre cas, doit se trouver « moyenné » par le mouve | 
ment. Le calcul de l'élargissement résiduel dû à cet effet, compte Éd 
du rétrécissement par le mouvement, n’a pas encore été fait à notré 
connaissance et apparaît comme assez complexe. Nous avons cherché à 
le déterminer expérimentalement. Pour cela nous avons d’abord vérifi 
soigneusement l’homogénéité du champ fourni normalement par nos 
bobines de radiofréquence (cf. paragraphe ITI-E) : nous estimons que 
les écarts relatifs de champ sont de l’ordre de 10-3 à 10-4 dans une 
cellule de 2 cm d’arête. Puis nous avons rendu ce champ inhomogène 
en décentrant les bobines : nous n'avons observé aucune variation 
des T, mesurés. Nous avons même inversé les sens des courants dans 
les deux bobines de radiofréquence, de façon à créer un champ alter- 
natif nul au centre de la cellule et qui prenne à l’intérieur de la cellule 
toutes les orientations possibles ; nous n’avons encore mesuré aucuné 
variation de T,. L'effet résiduel de l’inhomogénéité du champ de radio 


fréquence, compte tenu du rétrécissement par le mouvement, est donc 
totalement négligeable. 


| 
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XVII. — Relaxation de 21Hp. 


Rappelons d’abord que nous n'avons pu utiliser Jusqu'à présent pour 


UHg que la méthode statique, c'est-à-dire que nous n’avons fait de 
mesures précises que de T,. Sauf indication contraire, il s’agit de 


mesures en alignement. Les T, obtenus sont les mêmes que l’irradia- 


tion lumineuse se fasse par la composante 201-3/2 avec une lampe 


là “Hg ou par la composante 201-5/2 avec une lampe à 24H ; ils sem- 
blent à la précision de nos mesures (— 10 p. 100) indépendants de la 
fréquence. Les T,; évalués indirectement sont dans tous les cas de 


l'ordre de grandeur de T,. 


Le premier fait frappant c’est l’énorme différence entre les temps de 
relaxation du #1Hg et du 1%Hg placés pourtant dans des conditions 
identiques : les T, du *1Hg sont en moyenne 50 fois plus courts que 
ceux de Hg. Un tel écart est impossible à expliquer si l’on suppose 
que la relaxation est due uniquement à des interactions magnétiques ; 
celles-ci, variant en effet comme y?, conduiraient au contraire à une 
relaxation moins forte dans le cas du 21H, dont le rapport gyromagné- 
tique y est environ trois fois plus petit que celui du *Hw. Par contre, le 
noyau de *1Hg, à la différence de celui de Hg, possède un moment 
électrique quadrupolaire (20) (44). Nous pensons donc que la cause prin- 
cipale de relaxation du *1Hg est due à ce moment quadrupolaire : dans 
les collisions d’un atome de *1Hg avec la paroi de la cellule, son atmo- 
sphère électronique est déformée et les gradients de champ électrique 
transitoires ainsi formés peuvent désorienter le noyau par interaction 
avec son quadrupole. 

Nous étions ainsi conduits à penser que les chocs sur les parois, bien 
qu'ils soient peu efficaces en première approximation (plus de 200 colli- 
sions sans désorientation), puissent être cependant la cause essentielle 
de relaxation. Pour le vérifier, nous avons cherché à modifier le nombre 
de chocs par unité de temps en utilisant des cellules de différentes 
tailles. Cette expérience soulève une difficulté : quand on passe d’une 


cellule à l’autre, on n’est jamais sûr que leurs parois soient de nature 


parfaitement identique, ni qu’elles contiennent les mêmes impuretés 


: (Nous avons remarqué sur une même cellule la variation de T, lorsque, 


après un premier usage, on l’ouvre, la dégaze et la remplit à nouveau 
de *Hg). Pour nous affranchir de ces effets parasites, nous avons fait 


la comparaison entre plusieurs cellules de chaque taille : 


Arête de la cellule 4 em 4 cm 4 cm 4 cm 2 cm 2 cm 


1/T T5 8 cJs 8 cs 6 cJs 7 cs 15 c/s Ix e/s 
T, (seconde) 0,040 0,040 0,053 0,045 0,021 0,029 


516 BERNARD CAGNAC 


On vérifie bien que, en moyenne, le temps T, est environ deux fois 
plus grand dans une cellule de dimension double, où les chocs sur les 
parois sont deux fois moins fréquents. Nous avons ainsi la certitude 
que la cause prépondérante de la relaxation du *1Hg réside dans les 
chocs sur la paroi. Nous vérifions également que le temps de séjour +; 
sur la paroi est bien plus petit que le temps de vol moyen 74. Si; était 
plus long que +, en effet, le changement de dimension de la cellule ne 
modifierait guère le temps d'interaction des atomes et de la paroi. 
Nous pouvons alors faire un calcul d’ordre de grandeur de cette 
relaxation quadrupolaire. Lorsqu'un atome rebondit ou se trouve 
« adsorbé » sur la paroi durant le temps 54, il doit être soumis à des 
interactions beaucoup plus faibles que les interactions couramment 
mesurées dans les liaisons moléculaires (20) (48). Nous pouvons raison- 
nablement admettre que le gradient de champ électrique auquel il est 
soumis est inférieur au gradient créé par une charge électronique e 
située à la distance d’un rayon atomique r (— 3.10$ cm pour le mer- 
cure) : dE/dr < 2e/r8. Connaïissant Q = 0,5.10-%# cm?, on calcule 
l'énergie d'interaction quadrupolaire correspondante, exprimée en pul- 


sation : 
eQ dE 2e2Q 


AO (de CA 
Les atomes ne sont soumis à Cette interaction que lorsqu'ils rencontrent 
la paroi, c’est-à-dire pendant une fraction du temps égale à +,/r, et 
l’ordre de grandeur du carré moyen de l'énergie d'interaction est donc 
< A6 > = Aowÿ:7,/x,. Nous avons vu (paragraphe XV) que cette inter- 
action aléatoire, dont le temps de corrélation est au plus égal à xs, 
vérifie la condition du rétrécissement par le mouvement. Nous pouvons 
obtenir un ordre de grandeur de la largeur de raie en appliquant la 
formule de rétrécissement vue au paragraphe précédent (XVI-32) : 


 10*7 sec-i, 


ES: 2 278 
F, © < Au > te Auÿe < ( ere 


+ 


À 2 
=) Ts 


fs] 'z, 


Si l'on suppose que les collisions sur la paroi sont élastiques 


(4 


Ts—8.1071 seconde etavecr,—10"4seconde, on obtient 1/T,—1075 sec-1; 


c'est une valeur beaucoup trop faible par rapport aux valeurs observées. 
Nous sommes ainsi conduits à penser que les collisions ne sont pas 


élastiques, et que lé temps de séjour sur la paroi +, est beaucoup plus 


long. En remplaçant dans l'équation ci-dessus T, par la valeur observée 
( 0,02 sec.) on en déduit +; > 108 seconde. é 

Pour éclaircir les phénomènes de relaxation liés aux parois, nous 
étions amenés à modifier ces dernières. On peut songer à modifier leur 
nature par des enduits de paraftine .par exemple, comme cela a été 
réalisé avec succès pour le pompage optique des métaux alcalins (19, 24); 
mais nous rencontrons ici une difficulté supplémentaire du fait que nos 
parois doivent rester transparentes à l’ultraviolet. Nous nous sommes 


à re nf 


n 
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donc contentés jusqu'à présent d'augmenter leur tempéralure en 
enfermant la cellule dans un four à fenêtres de quartz (on travaille sur 
une vapeur sèche en scellant au préalable le queusot). Nous n'avons 
pas tracé une courbe complète de variation en fonction de la tempéra- 


ture du four ; mais les résultats obtenus sont les suivants sur une cellule 
de 2 cm d'arête : 


T, | 0,03 S 0,35 S 1,0 S 


| Température 209 C 2709 C 350° C 
| 1/#Te | II c/s 0,9 cs 0,3 cJs 


tt 


Ce résultat vient confirmer nos précédentes déductions ; car il sémble 
difficile qu’une relaxation en phase gazeuse puisse expliquer d'aussi 
grands écarts (quand on double la température absolue T en effet, les 
vitesses moyennes des atomes ne sont augmentées d’après la loi en VT 
que d'environ 50 p. 100). Tandis qu’on imagine aisément que l’éléva- 
tion de température des parois puisse diminuer considérablement le 
temps de séjour 7, des atomes sur la paroi; ou bien provoquer un déga- 
zage des parois : des impuretés ioniques éventuelles peuvent avoir une 
_… interaction beaucoup plus intense avec les atomes de mercure si elles 
“ sont fixées sur les parois, que si elles sont diluées dans tout le volume 
— de la cellule. 
… Pour en terminer avec la relaxation du Hg, il nous faut revenir sur 
la différence déjà signalée (paragraphe XIIT) entre les largeurs limites 
- obtenues en alignement et en orientation : elles sont plus petites d’un 
- facteur 2 environ en orientation; et cette différence nous amène à 
‘supposer que le temps de relaxation T, propre à la résonance magnétique 
— 1/2 «> — 1/2, observée en orientation seulement, est plus long que 
» lestemps T, correspondant aux résonances magnétiques + 3/2 «= + 1/2 
…. et— 3/2 <> — 1/2. Ceci s’interprète très bien dans l'hypothèse d’une 
relaxation quadrupolaire. On sait en effet que le déplacement des 
_ niveaux d'énergie par interaction quadrupolaire varie comme m°; la 
} distance énergétique des niveaux + 1/2 et — 1/2 n'est donc pas changée 
par cette interaction, lors du séjour sur la paroi, alors que les distances 
+ 3/2 <> + 1/2 et — 3/2 > — 1/2 sont au contraire modifiées. On 
conçoit donc que la résonance + 1/2 «<> — 1/2 soit beaucoup moins 
perturbée que les autres. L 
|» En définitive, nous avons acquis la certitude que la relaxation de 
|  21H9 se fait essentiellement par interaction quadrupolaire sur les parois 
de la cellule. Une étude plus détaillée et plus exacte de cette relaxation 
} devient maintenant possible puisque nous savons à partir de quelles 
hypothèses écrire la matrice de relaxation. Mais nous nous sommes 
__ contentés de défricher le problème et cette étude détaillée est entreprise 


{ 
\ 
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par ailleurs (18). Nous avons également mis en évidence la possibilité 
de réduire les largeurs 1/rT, du *1Hg à moins de 1 c/s. Cette augmen- 
tation considérable des temps de relaxation doit permettre : a) d'observer 
des taux d'orientation beaucoup plus importants en irradiation o* ; 
b) d'observer plus aisément les phénomènes transitoires et d'en tirer 
des renseignements complémentaires sur la relaxation ; c) de mesurer 
avec une précision accrue le moment nucléaire de ?Hg. 


XVIII. — Relaxation de Hg. 


L'étude de la relaxation de 21Hg était relativement facile parce qu'il 
y a dans ce cas une cause de relaxation prépondérante sur laquelle nous 
pouvions faire des tests assez nets sans être gênés par les autres causes 
de relaxation beaucoup moins importantes. Ceci n’est plus vrai dans le 
cas du 1#Hy, dont le noyau ne peut être touché que par son moment 
magnétique ; de plus faibles interactions entrent seules en jeu mainte- 
nant, et elles semblent provenir pour une part importante de causes 
échappant à un contrôle précis. Les temps de relaxation sont en effet 
extrêmement sensibles aux impuretés, probablement paramagnétiques, 
présentes dans la cellule : suivant les précautions prises au remplissage 
de la cellule par Hg, on a noté sur des cellules identiques de > cm 
d’arête des temps T, variant de 2 secondes à 12 secondes et des temps T, 
variant de 0,5 seconde à 2 secondes. L'interaction entre ces impuretés 
et les atomes de mercure se fait certainement en grande partie sur les 
parois, plutôt qu’en phase gazeuse, comme l’indiquent les deux phéno- 
mènes suivants : 


a) Les très lentes fluctuations des temps de relaxation observées dans une | 
même cellule au cours du temps. — Ces fluctuations sont de règle générale 
dans toutes les cellules et atteignent couramment 30 p. 100. Mais nous 
les avons observées plus précisément sur une cellule particulière : si son 
queusot est laissé longtemps à température ordinaire, et refroidi seule- 
ment à — 20°C au moment de la mesure, on trouve T, — 5,6 secondes; 
si maintenant le queusot est laissé en permanence dans l'air liquide et 
réchauffé à — 200 C'au moment des mesures seulement, on observe que T, 
croît très lentement avec le temps : 2 jours après, T, — 7,5 secondes ; 
À jours après, T, — g secondes; et 8 jours après T, se stabilise à environ 
12 secondes. Il est impossible que des impuretés en phase gazeuse 
mettent des temps aussi longs à s'établir en équilibre avec le point froid 
du queusot (La résonance optique en effet permet de vérifier que quel- 
ques secondes seulement sont nécessaires à la totalité des atomes de 
mercure pour venir se condenser dans le queusot refroidi à l'air liquide). 
Mais s’il y a des impuretés absorbées sur les parois, on conçoit mieux 
qu'il faille des temps aussi longs pour la décontamination des parois, 
quand la pression de vapeur de l’impureté est assez basse. Signalons 


P. 
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que durant l’évolution de T, sur cette cellule, T, restait à peu près cons- 
tant et égal à 2 secondes ; les phénomènes qui sont à l’origine de T, ne 


» sont donc pas tous les mêmes que ceux déterminant T.. 


b) Les temps de relaxation très différents observés sur deux cellules commu- 


+ niquant avec le même queusot et donc remplies avec la même phase de vapeur. — 
* Nous avions préparé deux cellules communiquantes, de tailles diffé- 
rentes 2 cm et 4 cm, pour tester l'effet du nombre de collisions par 
seconde sur les parois, en nous affranchissant des différences de rem- 
- plissage d'une cellule à l’autre. Les temps observés (T, — 2,2 secondes et 


*1,— 1 seconde pour la petite cellule, T, — 13 secondes et T, — 6 secondes 


pour la grande) varient bien dans le bon sens, mais sont dans un 
rapport 6 au lieu du rapport 2 attendu (rapport des dimensions linéaires 
des cellules et par suite des nombres de chocs par seconde dans chacune 
d'elles). Ceci montre qu’on ne peut pas tester directement dans ce cas 


l'effet du nombre de collisions par seconde, qui est masqué par des 


phénomènes du même ordre de grandeur ; mais ceci ne peut s'expliquer 
aussi, puisque les deux cellules contiennent la même phase vapeur, que 
par une nature différente des parois; nous devons admettre que ces 
dernières ne contiennent pas normalement les mêmes impuretés, ou ne 
Se contaminent pas de la même façon (Il est probable aussi que l'effet 
du queusot est différent d’une cellule à l’autre ; mais c’est un effet suffi- 
samment faible pour ne pas changer l'interprétation de ces résultats). 

La relaxation sur les parois explique bien également les résultats 
obtenus en chauffant une cellule de vapeur sèche dans un four à 


. fenêtres de quartz. La courbe (1) de la figure 13 montre les valeurs 


de T, ainsi mesurées quand la température du four augmente : T; part 
de 2 secondes à 200 C, ne varie pas beaucoup jusqu’à 1000 C, mais 
ensuite monte rapidement et atteint plus de 2 minutes à 3000 C. Cette 
énorme variation (analogue à celle de T, du *1Hg) nous conduit à 
penser que la relaxation longitudinale du “Hg est conditionnée essen- 


: tiellement par les parois. 


La courbe (2) de la figure 13 est obtenue en chauffant une cellule de 
vapeur saturante : nous avons chauffé la partie haute d’une cellule 


_ de type courant (fig. 12 &), en maintenant son queusot dans le thermo- 


stat à basse température. Lorsque la température augmente, T, croît 
d’abord un peu, mais ensuite il tend vers un maximum de l’ordre de 


. 2o secondes (1/T, — 0,05 sec-1l) au lieu de continuer à croître suivant . 
* la courbe (r). A forte température, la relaxation longitudinale n’est 


plus déterminée pratiquement que par l'effet du queusot, qui se trouve 


* ainsi directement mesuré : T, = 7%. On retrouve bien l’ordre de gran- 
- deur déjà mesuré pour cet effet (cf. paragraphe XV). \ 


Pendant que l’on mesure sur la vapeur sèche les énormes variations 


| de T, figurées par la courbe (1), le {emps T, reste à peu près constant 
entre 0,8 et 1,2 seconde (1/xT, entre 0,40 et 9,26 c/s). Rapprochant 
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Fig. 13. — Relaxation de Ho (H, + 200 gauss). 


ceci de l'observation faite plus haut à propos des fluctuations lentes 
de T, (paragraphe a), on est tenté de penser que, si la relaxation longi- 
tudinale (T;) se fait essentiellement sur les parois, la relaxation trans- 


versale (T,) se fait en grande partie en phase gazeuse. Mais on ne peut . 
ürer de conclusion hâtive; il est possible que le temps T, soit condi- 


tionné aussi par de faibles fluctuations aléatoires du champ H, ou dela 
fréquence w/27x du générateur à quartz. En effet, nous ne contrôlons 
le champ H, avec la résonance du proton qu’à 10-6 près et il nous est 
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» impossible de déceler d'éventuelles fluctuations un peu inférieures 
| à 106; d'autre part, nous avons contrôlé l’oscillateur à quartz à 
* 142 kc/s en le faisant battre avec un second oscillateur identique : s’il 
, est bien stable à 107$ près, nous observons des fluctuations supérieures 
à 1077. En définitive, des fluctuations de l’ordre de 5. 106 sont possibles ; 
…. si elles se produisent avec un temps de corrélation trop long pour être 
- efficacement moyennées, elles peuvent augmenter les largeurs appa- 
+ rentes d'une quantité A!1/7T,) 0,07 c/s. Cet ordre de grandeur 
- semble tout de même un peu faible pour expliquer les T, observés en 
- chauffant la vapeur sèche ; et cela nous est confirmé par le fait que nous 
* avons avec le même appareillage, à 142 kc/s également, mesuré sur une 
+ autre cellule (de plus grande dimension : 4 cm d’arête), de façon repro- 
+ ductible à plusieurs jours d'intervalle, des temps T, beaucoup plus longs 
atteignant 6 et 7 secondes (1/rT, — 0,053 et 0,045 c/s). Mais pour être 
… bien certains que c’est une cause réelle de relaxation qui limite les T, 
à quand on chauffe la vapeur sèche, il nous faut attendre d’avoir recom- 
” mencé la même expérience dans des champs faibles, où la même stabi- 
… lité relative doit donner des fluctuations totalement négligeables. 
- L'interprétation des T, reste donc encore incertaine. 

L'interprétation exacte des temps de relaxation de 1%Hg9 demande 
d’autres expériences que nous poursuivons actuellement au laboratoire. 
Nous pouvons encore signaler les premiers résultats de l’éfude de la 

… variation de T, en fonction de H,, obtenus sur une vapeur saturante 
- (queusot à — 30° C) dans une petite cellule de 2 cm d’arête du type 
… courant (fig. 12 a). Ils sont indiqués sur la figure 14 où nous avons 

: porté 1/xT, en fonction de H, dans diverses conditions : la courbe (1) 
- est la première courbe tracée sur la cellule, à température ordinaire, 
avant qu’elle n’ait été chauffée (son queusot était plongé dans l’air 
liquide plusieurs jours durant, avant l’expérience) ; la courbe (2) a été 
obtenue en chauffant la tête de la cellule à 2100 C ; la courbe (3) a été 
obtenue sur la cellule refroidie à température ordinaire, après le chauf- 
fage. Après une attente de plusieurs jours, le queusot étant plongé 

… dans l’air liquide, on retrouve une courbe analogue à la courbe (1). 

La différence entre les courbes (1) et (3) peut s'expliquer soit par le 
dégazage d’une impureté qui provoque une relaxation en phase gazeuse, 

! soit par une modification de l’état des parois qui augmente leur action 

” désorientante. Nous avons observé systématiquement cette diminution 

“ de T, après chauffage sur toutes les cellules que nous avons chauffées, 

}! aussi bien en vapeur sèche qu’en vapeur saturante. 

L’asymptote horizontale de la courbe (2) correspond probablement à 

l'effet du queusot, dont on peut s'attendre à ce quil dépende peu de H, ; 

- ilreste à expliquer la part de 1/T; qui reste lorsqu'on fait abstraction 

de cette partie constante. On sait que, moyennant certaines hypothèses 


particulières, on calcule pour les variations de 1/T; en fonction de H, 


_ des formules du type te/(1 + Y2H5x2) (8). On s'attend de manière géné- 


522 BERNARD CAGNAC 


x 


Cycles/seconde 


4. 


CRE 


. ellule à 20° après chau ffage 
À ; 


0,06 
004 


002 


Ps a Cell 


ule à 20° 
© avant cha 
De Rp NET 1e 


Xe 


Cellule chauffée à 210°e 


Champs magnétique 


0 % 100 200 300 Gauss 
Fig. 14. — Relaxation de Hg (vapeur saturante). 


rale à ce qu’un phénomène aléatoire de temps de corrélation +, n’apporte 
plus qu’une contribution très faible à la relaxation lorsque YH,x > 1. 
La diminution rapide de 1/T, observée autour de la valeur H,—200 Gs, 
nous conduit à penser qu’un temps de relaxation tr; — 107$ seconde 
intervient dans notre cas. Il est possible que nous mesurions ainsi l’ordre 
de grandeur du temps de séjour +, sur la paroi ; ce résultat ne serait 
pas contradictoire avec l'inégalité +, > 1078 seconde déduite au para- 
graphe précédent de l'étude de la relaxation quadrupolaire du 21He. 


"nl 12 ÆÉ 
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Tout cela est assez hypothétique ; la seule conclusion certaine que nous 
puissions tirer pour l'instant des courbes de la figure 14, c'est la grande 
complexité de la relaxation du 1%H. 


CONCLUSION 


Nous avons, pour la première fois, appliqué avec succès la méthode 
de pompage optique à des atomes dont l’état fondamental est diama- 
gnétique et qui possèdent un paramagnétisme nucléaire, les isotopes du 
mercure Hg et 21Hg, obtenant ainsi une orientation ou un alignement 
purement nucléaires. 

Nous avons obtenu des taux d'orientation importants atteignant 
80 p. 100, et mis en évidence la possibilité d’en obtenir de plus grands 
encore en allongeant le temps de relaxation longitudinale T, par 
chauffage des parois de la cellule qui renferme la vapeur de mercure. 

La résonance magnétique nucléaire entre les sous-niveaux Zeeman 
de l’état fondamental de 1*Hg et Ho nous a permis de mesurer leurs 
moments nucléaires. Dans l'ignorance où nous sommes de la valeur 
précise de la correction diamagnétique, le seul résultat vraiment impor- 
tant est le rapport des moments des deux isotopes, qui ne dépend pas 


de cette correction : 


Uoo1/ Los = 1,107 416 (+ 5). 


Par comparaison avec les mesures de structures hyperfines d’autres 
auteurs, ce résultat a mis en évidence et permis la mesure précise des 
anomalies de structure hyperfine du mercure, qui sont supérieures 
à 1/1 000. 

Nous avons abordé également l’étude des origines de la relaxation 
des deux isotopes en utilisant à la fois les mesures des largeurs des 
raies de résonance, et l’observation des phénomènes transitoires du 
pompage optique et de la relaxation. Cette étude est loin d’êtreterminée; 
mais nous pouvons déjà en tirer quelques conclusions : 

a) les collisions sur les parois de silice fondue n’ont qu'une action 
faible sur les spins nucléaires, à la différence des spins électroniques ; 

b) les collisions des atomes de mercure sur les parois ne sont pas 
élastiques ; mais l’atome reste sur la paroi après chaque choc pendant 
un temps au moins 1 000 fois supérieur à celui d’une collision élastique. 
Ce temps diminue fortement si on élève la température des parois ; 

c) la relaxation nucléaire de l’isotope 21H est due pour l'essentiel à 
l'interaction des parois avec son moment quadrupolaire électrique dans 
les collisions. 

Les causes de la relaxation de 1%Hg apparaissent comme très 


complexes et leur étude se poursuit actuellement. Elle doit nous 


permettre de préciser en particulier le comportement des atomes sur les 
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parois de la cellule qui renferme la vapeur. C'est là une direction inté- 
ressante dans laquelle peut se prolonger le travail que nous avons fait. 

Nous espérons bientôt le prolonger également dans une autre direc- 
tion : l'étude des propriétés nucléaires des isotopes radioactifs du 
mercure. 


(Laboratoire de Physique, Ecole Normale Supérieure, 
24, rue Lhomond, Paris, 5e). 
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REVUE DES THÈSES 


André DerraiN. — Étude d’une phase solide de gallium instable à la pression 
atmosphérique. Thèse Doctorat ès Sciences. Paris, 1960, 39 p., 44 fig. 
Editions Métaux, St-Germain-en-Laye. 


Le gallium, métal qui cristallise dans le système orthorhombique, 
présente la particularité d'augmenter de volume en se solidifiant: liquide, 
il est plus dense que solide et reste facilement en surfusion au-dessus 
de son point de fusion réel 29°78 + 0°005 C. A partir du liquide en sur- 
fusion, M. Defrain a réussi à obtenir une nouvelle phase du gallium, 
instable à la pression atmosphérique, et a pu en étudier les diverses 
propriétés physiques avec des dispositifs ingénieux que nécessitaient 
des conditions expérimentales délicates. 

Une étude générale du polymorphisme cristallin a été faite d’abord 
et a conduit à déduire du croisement des courbes de fusion et de trans- 

formation qu’il doit exister pour le gallium aux pressions élevées une 
phase solide plus dense que le liquide ; l’extrapolation linéaire de la 
courbe d'équilibre de ce solide avec le liquide donne le point de fusion 
probable de la phase devenue instable à la pression atmosphérique : 
— 15°8 C. 

La germination hétérogène permet une explication de la surfusion 
de masses métalliques liquides de plusieurs grammes et la persistance 
de germes de la phase stable dans le liquide. L'inffuence des impuretés 
est ici très complexe : le plomb, par exemple, semble faciliter la forma- 
tion de la nouvelle phase et même la stabiliser. 

L'étude expérimentale de la surfusion d'échantillons de gallium 
_décapés ou non dans une solution d’acide chlorhydrique, et dont des 
analyses spectrographiques soignées avaient précisé la pureté, a mis en 
évidence un palier de la courbe de refroidissement vers — 1693 + o°2 C. 

Les analyses aux rayons X par les méthodes de Laue et du cristal 
- tournant, faites peudant la cristallisation. ont confirmé l’existence à cette 

température d’une phase solide de structure différente de celle du gal- 
lium ordinaire, et qui ne possède pas un ordre élevé de symétrie. 
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C'est sur des mesures électriques que l’auteur s’est appuyé pour 
observer si le gallium garde son caractère métallique lorsqu'il cristal- 
lise sous sa forme instable, et il a cherché aussi à voir ce que devient 
dans le même cas sa très forte anisotropie électrique. La formation de 
cette phase instable à partir du liquide se fait avec une diminution de 
la résistance électrique, et l’anisotropie de la résistivité électrique, très 
marquée pour le gallium solide ordinaire, paraît fortement atiénuée 
dans la nouvelle forme de ce métal. 

La très importante partie expérimentale du travail de M. Defrain se 
termine par la mesure du changement de volume au cours du passage 
de la phase instable à la phase stable, puis de la chaleur latente de 
fusion de la phase instable. Il est ainsi établi que la nouvelle phase se 
forme à parür du liquide avec une concentration de 0,0025 cm/g, la 
phase Ga II se formant à 12 050 kg/cm avec la même contraction. 
La chaleur de fusion de la nouvelle phase pourrait être celle du gal- 
lium II amené à la pression atmosphérique. La chaleur de fusion de 
la phase instable du gallium s'établit expérimentalement à la valeur 
9,09 + 0,03 val/g, égale sensiblement à la moitié de celle de la phase 
stable. La valeur théorique calculée pour la pression atmosphérique 
serait 9,12 cal/g. 

La phase Ga Il stable aux pressions supérieures à 12 050 kg/cm peut 
toutefois exister quelque temps:à la pression atmosphérique : elle n’ap- 
paraît et ne se conserve que grâce à l’action de certaines impuretés. 


A. ANDANT. 
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Nicolas SivoLoBov.— Contribution à la détermination des limites d’inflam- 
mabilité des hydrocarbures. Thèse Ingénieur-Docteur. Paris, 1960. 
Imprimerie du $S. D. I. T., 4, avenue de la Porte-d’Issv, Paris XVe, 
65 p., 17 fig. 


L'étude présentée est consacrée à la détermination des limites d’in- 
flammabilité des hydrocarbures ramifiés et en particulier de l’hexane 
normal et de ses isomères. 


Unités de mesure. — Les limites d’inflammabilité sont évaluées de cou- 
tume comme le pourcentage volumétrique du gaz combustible dans le 
mélange total carburant-comburant; on les désigne par la notation (L).. 
On emploie parfois deux autres unités, l’une est définie comme le rap- 
port du poids de l’air au poids-limite du carburant (L),, l’autre comme 
la richesse-limite du mélange (R),. 

L'auteur s’est référé aux recherches de M. Briand, P. Dumanois, 
P. Laffitte, W. Payman, R. V. Wheeler et A. G. White pour établir 
des tableaux exprimant pour un certain nombre de carburants les résul- 


a 
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tats des mesures des limites d’inflimmabilité en différentes unités (L},, 
(L), et (R)s et pour établir un abaque permettant, lorsqu'on connaît 
les résultats des mesures exprimés dans une des trois unités ci-dessus, 
de les traduire dans les deux autres. 

On a vérifié ainsi la règle d'Aubert-Reingold : à la température de 
1009 C, sous la pression atmosphérique, et en propagation descendante 
de la flamme, la richesse d’un mélange est voisine de 0,5 à la limite 
inférieure d’inflammabilité, et de 2 à la limite supérieure. 

Par l'emploi d’un nouvel appareil où les mesures du carburant et de 
l’air entrant dans le mélange combustible se font en volume des deux 
constituants à l’état gazeux, on a été conduit à adopter une unité nou- 
velle £ qui désigne le volume d'air nécessaire à la combustion-limite de 
l’unité de volume du carburant. On a ainsi : 


100 
(1) The 
Il se trouve que la formule de Le Chatelier relative à la détermination 
de la limite d’inflammabilité de plusieurs gaz combustibles, qui s'écrit : 


I Ne 
2 LEQUEL 
@) mn = 2 
avec Dnx — 1 (4 indiquant le composant de l’ordre Æ) se présente par 


lemploi des unités £ sous une forme simplifiée. En effet, en remplaçant 
(Le et (L)x de la formule (2) par leurs valeurs tirées de (1), on obtient : 


PS 


Ceci indique que lorsqu'on réunit plusieurs mélanges air-carburant, 
chacun d’eux étant à la limite d’inflammabilité, le mélange final est 
encore à la limite d’inflammabilité. 


Appareils de mesure. — Après avoir donné quelques renseignements 
sur les appareils employés usuellement et en particulier sur l'appareil 
du Bureau des Mines des U. S. A., l’auteur décrit en détail celui qu’il 
a construit. Dans cet appareil, les mesures se font en courant gazeux 
lent pour des hydrocarbures qui sont liquides à la température ordinaire. 
Les débits de l’air et de l’hydrocarbure étudié sont fournis par deux 
gazomèires, les cloches mobiles reposant sur des cuves à mercure. La 
température de l’expérience est supérieure à celle de l’ébullition de l'hy- 


_ drocarbure. La poussée d’Archimède, dont l’effet sur les cloches mobiles 


augmente à mesure que celles-ci débitent du gaz, est compensée auto- 
matiquement par un système d’équilibrage à siphonage de mercure. 
Ainsi le débit gazeux se fait sous une pression constante. 

Résultats obtenus et phénomènes observés. — Les expériences ont 
été faites à la pression atmosphérique et à des températures variant de 
1000 à 350° C. Les phénomènes suivants ont été observés : 


‘ 
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1° En mesurant les limites d’inflammabilité à deux vitesses d’écoule- 
ment du mélange dans le bec du brûleur (85 cm/sec et 47 cm/sec) on a 
constaté que (pour ces ordres de grandeur) le débit n’a pas d'influence 
sur le résultat de mesure. 

20 Les mesures des limites inférieures d’inflammabilité ne conduisent 
pas aux mêmes résultats suivant qu’on les détermine par une valeur 
croissante ou décroissante de la richesse en vapeur d’hydrocarbure : 
un mélange enflammé continue à brüler alors qu'il est déjà trop pauvre 
pour être enflammé et c’est la limite par extinction de la flamme qui se 
rapproche la plus, tout au moins dans le cas de l’hexane normal, de 
celles que l’on obtient par les méthodes statiques. 

3° Pour certains carbures, l’inflammation des mélanges en courant 
gazeux tel que l’auteur l'avait pratiquée, ne se produit pas ou se pro- 
duit très irrégulièrement. C’est le cas du cyclohexane et de l'heptane 
normal pour lesquels la combustion a tendance à se faire de façon explo- 
sive sous le verre de lampe protégeant le brûleur. 

4° La règle Aubert-Reingold se vérifie à peu près pour l’amplitude 
de 4 dans le rapport des richesses des mélanges inflammables aux deux 
limites, mais avec un décalage vers les mélanges riches. 

5° Dans le domaine des expériences faites, on n’a pas trouvé d’in- 
fluence appréciable de la température sur les limites d’inflammabilité. 
De même, les limites d’inflammabilité des isomères sont voisines les 
unes des autres, mais, dans l’ordre des incertitudes expérimentales, il 
semble que les limites supérieures diffèrent légèrement entre elles. 


M. AUBERT. 
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Osmane Aïpr. — Contribution à l'étude des diffuseurs courts de révolution. 


Thèse Ingénieur-Docteur. Paris, 1960. Imprimerie du S. D. I. T., 


4, Avenue de la Porte d’Issy, Paris, XVe. 


L'eau, à la sortie de la roue d’une turbine, renferme une énergie ciné- 
tique appréciable, surtout dans les turbines à réaction à grande vitesse ; 
le but du diffuseur est de tranformer cette énergie cinétique en énergie 
- potentielle, ou autrement dit, de transformer en pression l'énergie ciné- 
tique du fluide. Les différentes formes de diffuseurs existantes peuvent 
se grouper en trois familles : va 


L] 
1° formes droites, 
29 formes coudées. 
3° formes courtes de révolution. 


C'est à l’étude de_cette dernière forme qu'est consacrée particulière- 
ment la thèse de M. O. Aïdi. . 


Un diffuseur court de révolution est constitué par un tuyau de révo- 


À it Fer pertes ve 
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lution s’évasant rapidement, devant lequel est placée une plaque plane 

déviant les filets fluides dans une direction faisant un angle voisin de 

90° avec la direction des filets fluides à l’entrée du diffuseur. 
- Pour obtenir un bon rendement de la transformation, rendement 
variant de 80 à go % suivant la répartition des vitesses à l'entrée du 
| diffuseur, il faut que l'angle total au sommet du cône soit voisin de 7° 
* et que le rapport de la section de sortie à la section d’entrée soit sufti- 
samment grand (de l’ordre de 4 par exemple). Ces conditions conduisent 
à des diffuseurs très longs ; il était donc important de savoir dans quel- 
les conditions on peut obtenir un bon rendement avec un diffuseur 
relativement court. 

Aucune étude systématique n'avait été faite sur ce type de diffuseur 
» et l’on savait seulement que son rendement pouvait dépasser 70 %. 

Le travail de M. Osmane Aïdi comble cette lacune. Il étudie succes- 
_ sivement les influences : 


1° de la forme du diffuseur court de révolution, 
2° de la répartition des vitesses, 
= 3° de la rotation 


et il montre dans le dernier chapitre que l'aspiration de la couche-limite 
- peut. dans certains cas, constituer un procédé rentable. 
… Influence de la forme : Si D, est le diamètre d’entrée, D, le diamètre 
. de sortie et H la hauteur, les deix paramètres influant sur le rendement 
sont H=DretD,:"D,: 
Éffinonce de la éGion des vitesses : dans un diffuseur droit à 7, 
le rendement s'améliore nettement lorsqu'on rejette le maximum des 
_ vitesses vers la paroi. 

_ Influence de la rotation : lorsque le fluide est animé d’une forte rota- 
- tion à l’amont du diffuseur, le rendement de celui-ci devient extrême- 
. ment faible. 

Aspiration de la couche-limite : cette aspiration présente un intérêt 
considérable pour les faibles rendements inférieurs à 50 %. Le rende- 
ment peut passer, par exemple, de 31,25 % à 52.3 % (augmentation 
_ de 67,5 %) tandis que pour les rendements supérieurs à 60 %,, l’aug- 
_ mentation due à l'aspiration ne dépasse jamais 20 %. 


M. AUBERT. 


CONGRÈS ET RÉUNIONS 


Nous avons été informés des réunions, congrès et entretiens suivants : 


— « Technique du Vide », organisé par G. A. Boutry. Paris, 20 au 
24 Juin 1901; 

— « Matériaux optiques », organisé par A. Maréchal. Paris, 5-8 juillet | 
1961 ; 

— « Instruments d’Optique », organisé par A. Maréchal. Lonpres, 
10-15 juillet 19061 ; 

— « Photoconductivité », organisé par G. A. Boutry et Guillaud. Cor- : 
NELL, 21-24 aOûtl 1901 ; 

— « Basses énergies », organisé par M. Teillac. MANCHESTER, /-9 sep- 
tembre 1961 ; 


— « Accélérateurs de particules », organisé par Berthelot. BRoOKHAVEN, 
début septembre 1961 ; 


— « Magnétisme », organisé par L. Néel. Kxoro (Japon), en septembre | 
1961 ; 
— « Rayons cosmiques », organisé par P. Auger. Kyoto (Japon), en. 
septembre 1961 ; 


— « Couches minces métalliques », organisé par P. Rouard. BRUXELLES 
ou Louvain, en novembre 1001 ; | 


— « Optical Layers », organisé par O.S. A. (A. Kastler). PrrrsBURGH, 
en mars 1001 ; 


— « Spectroscopie moléculaire », organisé par J. Lecomte. AMSTERDAM, 
29 Mai-ÿ JUIN 1961 ; 


— « Physique nucléaire aux basses et moyennes énergies » (Section de 
Physique Cerpusculaire de la S. F. P.), organisé par F. Netter. Srras- 
BOURG-CRONENBOURG, 23, 24 el 25 mai 1061; 


— « Interactions moléculaires », organisé par Jaffé. Renovor (Israël), 
26-31 août 1961 ; 
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— « lonisation des gaz », organisé par M. Laporte. Municn, août- 
septembre 1961 ; 


; 


— Il est prévu deux réunions de la nouvelle « Section de la Physique 
des Solides » (dates et lieux seront précisés ultérieurement) ; 


— « Radiation Effects in Inorganic Solids ». 1'e partie : Metals and 


Alloys ; 2° partie : Non-Metallic Solids. Gir-sur-Y verte (S. et-O.), r1 et 
12 avril 1961 ; 


> — «Structure and Properties of Ionic Melts ». LiveRPooL, 5 ef 7 seplem- 
bre 1061; 


* — Deux réunions sur la « Spectroscopie moléculaire » en 7962. a) Struc- 
“ture moléculaire. Mirsusaima (Japon). septembre 1962 ; b) Electron 
Microscopy. PaiLapeLPiE, août-septembre 1962; 


— Le G. À. M. S. est chargé de l’organisation du « IX° Colloquium 
 Spectroscopicum Internationale ». Lyon, 5 au 10 juin 1961. 
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DÉPÔT LÉGAL : 1961, 1° TRIMESTRE, N° D'ORDRE 3625, MASSON ET Es RL ie 
Printed in France. IMPRIMERIE BARNÉOUD S. A. (31.0566), LAVAL, N h213. — 219061. 


CORRÉLATION ANGULAIRE BÊTA-GAMMA 
A LA RÉSONANCE 
ET TYPES D'’INTERACTION BÊTA 


Par Maurice SPIGHEL 


INTRODUCTION 


< 


- La connaissance du noyau et l'interprétation des phénomènes 
- nucléaires posent deux problèmes : celui lié aux structures du noyau, 
… faisant appel à des modèles nucléaires, celui lié aux interactions entre 
- particules ; une science achevée du noyau supposerait les deux pro- 
- blèmes non seulement résolus, mais aussi déductibles l’un de l’autre. 
4 À une époque où cette science est loin d’être achevée, les phénomènes 
peuvent s'expliquer soit par une hypothèse sur le modèle employé, soit 
. par une hypothèse sur les interactions entre particules. 
. La connaissance de la mécanique quantique ne suffit pas à résoudre 
. les problèmes liés à la radioactivité B ; il faut aussi connaître le type 
- d'interaction entre les nucléons d’un noyau et le champ leptonique dont 
- les particules sont l’électron et le neutrino ; de la même façon, l’inter- 
. action coulombienne est l'interaction entre les particules chargées et le 
champ coulombien dont les particules sont les photons. A l’approxima- 
tion linéaire, l’équation de Dirac permet de classer l'interaction Ê en 
cinq types d'interaction, S, V, T, A, P. 
Dans cette thèse, nous ne nous occuperons pas des structures 
. nucléaires, mais uniquement des densités respectives de ces cinq types 
d'interaction. Un moyen de les connaître est d'étudier le phénomène le 
… plus influencé par le choix de ces types d'interaction : c’est la corréla- 
. tion angulaire B-neutrino. Une méthode possible d'étudier indirecte- 
ment cette corrélation sans avoir à détecter le noyau de recul est de se 
- servir de la corrélation angulaire fB-y à la résonance à la suite d’une 


(:) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
mai 1961 devant la Commission d'examen. 
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radioactivité 8. Nous en faisons l’étude théorique notamment dans le 
cas des transitions B interdites du 1°" ordre, puis nous mettons en évi- 
dence ce phénomène dans le cas de As. 


CHAPITRE PREMIER 
Description de l’appareillage électronique. 


L'ensemble de comptage 6 et y avec une électronique classant les 
impulsions en amplitude et en temps a été conçu pour l'étude des corré- 
lations angulaires B-Y; exécuté au Laboratoire de Synthèse Atomique 
à partir de 1953, il ne vaudrait pas la peine d’être détaillé en 1961, 
quand on pense au nombre important d'installations de ce genre tant 
en France qu'à l'étranger, qui ont déjà eu l'avantage d'être décrites, s’il 
ne présentait quelques caractéristiques particulières : nous insisterons 
presque exclusivement sur celles-ci. 

La précision dans les mesures nécessite de bonnes statistiques : pour 
augmenter les taux de comptage admissibles, il faut diminuer le temps 
de résolution des coïncidences ; le dispositif À, figure 1, a été remplacé 
par le dispositif B, dit à coïncidence « rapide-lent » ; A ne permet pas 
de faire des coïncidences rapides, étant donné les variations de durée Ê 
d'analyse des sélecteurs d'amplitude. La réalisation de sélecteur multi-* 
canaux diminue la perte d'information et rend possible le dispositif C, 
qui permet de classer en amplitude les impulsions de la chaîne 2 quand » 
elles sont en coïncidence rapide avec des impulsions de la chaîne 1 
d'amplitude prédéterminée. Notre installation est du type C. 

En supposant que les photomultiplicateurs puissent supporter un taux 
de comptage élevé, il y a intérêt à mettre les portes de déblocage des” 
amplificateurs près de l'entrée de ceux-ci où l’amplitude moyenne des 
impulsions n’est pas trop élevée. La durée de déblocage des portes doit» 
être la plus courte possible, pour diminuer la probabilité que deux 
impulsions consécutives passent pendant cette durée. Cette durée des® 
signaux ouvrant les portes doit pourtant être suffisante pour couvrir » 
les fluctuations de temps de transit dans chaque appareil : les plus 
importantes proviennent des sélecteurs d'amplitude, aussi avons-nous 
été amenés à construire des sélecteurs à durée d'analyse constante. 
Accessoirement, ces sélecteurs permettent de réaliser le montage le plus 
simple, À, en faisant passer le temps de résolution de quelque 10-7 
à. 107$ sec. 

Ce problème revient à définir dans une impulsion de forme déter- 
minée à une affinité près, une origine des temps indépendante de 
l'amplitude des impulsions ; il est curieux de constater que ce pro- 
blème s’est posé, à peu près à la même époque, à quelques cher- 
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Fig'or. 
P. M. — Photomultiplicateur. 
À. R. — Ampli rapide pour temps de montée 10$ seconde. 
À. P. — Ampli proportionnel pour temps de montée 2,5.1077 seconde. 
S. À. — Sélecteur d'amplitude courant. 
S. À. F. — Sélecteur d'amplitude à durée fixe d'analyse. 

D. C. — Double coïncidence à 10-$ seconde. 
T. C. — Triple coïncidence à 2,5.107 seconde. 
S. M. — Sélecteur d'amplitude multicanaux. 

R. — Retard. 

P. — Porte linéaire. 
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cheurs [22] [29] [34] [75]. La solution que nous avons adoptée en colla- 
boration avec L. Pénèse [68] se différencie des autres solutions, malgré 


certaines analogies. 


Sélecteur d'amplitude à durée d’analyse constante. — Un sélec- 
teur d'amplitude pour impulsions du type à deux seuils décalés pré- 


Chaine de 
déclenchement à 
seuil inférieur 


Chaine de 
blocage à seuil 


LR supérieur 

| 

l 

[ 

[l Chaine de CIE 

Lo definition dans Ep ur om =) 


le temps 
(en supplément ) 
Fig. 2: 
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sente une variation de durée d'analyse de l’ordre de 5.107 sec au 


minimum dont les origines sont : 


A) La variation, en fonction de l'amplitude relative de l'impulsion ets 


du seuil du trigger de déclenchement, du moment de déclenchement 
par rapport au début de l'impulsion. 
B) La variation du retard au déclenchement d'un trigger en fonction 


des pentes % des différentes impulsions : un trigger réglé au seuil V, 


ne bascule qu’à partir de l'instant 4 tel que l’on ait : 
rt 
AV: Voidt = € 


{ étant l'instant où la hauteur de l'impulsion atteint le seuil V, ; C dans 
nos sélecteurs est voisin de 100 V X nanosecondes. 


Nous ajoutons une troisième chaîne dite de définition dans le temps » 
(fig. 2), telle que l'impulsion de sortie du sélecteur débute à un moment « 
déterminé par rapport à celui T} de référence choisi dans l'impulsion « 
d’entrée ; ce moment T, n’est pas le début de l’impulsion, car celui-ci L 


. . * , Q # 2 dv A , Cara 
est difficile à déterminer étant donné la pente — nulle à l’origine. Dans, 


Fig. 3a. 


Fig. 3a. 


1. Impulsions de forme habituelle. 
2. Après différentiation. 


os 


dhépatiprinéese 


Fig. 3b. 
1. Impulsions trapézoïdales. 
2. 17€ différentiation. 


La partie négative de l'impulsion différentiée est supprimée par une diode. 
3. 2€ différentiation, 
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le domaine proportionnel d’un compteur à scintillation, les impulsions 
ont une forme bien définie par les constantes de temps électroniques 
vou physiques : les figures 3 montrent que par différentiations, on peut 
- définir un instant de référence indépendant de l'amplitude et différent 

du début avec l'avantage d’avoir à cet instant une pente dV/dt non 
nulle. 
Pour remédier à la variation B, examinons sur la figure 4 le cas d’un 
- trigger placé à un seuil — V, légèrement négatif : les variations du 
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Fig. 5a. 
z. Condition a remplie; condition b non remplie : 
à Le seuil ne peut être inférieur à 40 V. 
2. Condition a non remplie : 
ty ne se trouve pas toujours sur la partie droite. 


… Fig. 5. — Conditions a et b remplies : le seuil peut être placé légèrement 
en dessous de 40 V et 4, compte tenu des fluctuations se trouve toujours 
sur là partie droite. 


retard au déclenchement ({4—#,) se compensent au lieu de s'ajouter 
comme dans le cas où le seuil est positif ; pour pouvoir réaliser en Tr 
un seuil relatif légèrement négatif, il suffit d'ajouter à l'impulsion dif- 
férenciée une impulsion « piédestal » avec les deux conditions suivantes 
pour les retards entre les deux impulsions à ajouter (fig. 5) : 
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a) Tx se situe toujours sur la partie plate de l'impulsion « pié- 


destal » ; 


b) avant T, la somme des deux impulsions est inférieure à la valeur 
de celle-ci en T,. Dans ces conditions le trigger dit de définition dans 


Chaine de 
blocage à seuil 
supérieur 
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Fig. 7. 


— 


V= 40 volts /” 
4-10 


. Signal à l’entrée du trigger de 


. Signal à la sortie de la chaîne 


de déclenchement à seuil inté- 
rieur. 
Signal à forte fluctuation. - 


. Signal à la sortie de la deuxiè- « 


me différentiation et amplifi- # 
cation. Le point T,; ne subit# 
que de faibles fluctuations. # 


définition dans le temps. 
Somme de À et de B, con- 
ditions a et b remplies. 


. Signal à la sortie du trigger” 


de définition dans le temps, 
si le seuil de ce trigger est 
voisin de l’amplitude V de. 
l'impulsion A. 

Le signal de sortie du sélecæ 
teur a une forme identique et” 
les mêmes fluctuations faibles 
soit : 2.108 seconde. 


le temps peut présenter apparemment un seuil légèrement négatif pour. 
que la compensation ait lieu ; l'impulsion « piédestal » vient de la chaîne 
de déclenchement à seuil inférieur. Il en résulte un autre avantage : 
le trigger de définition dans le temps ne diminue pas le taux de répér 
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ütion admissible, car il ne se déclenche que pour les impulsions utiles. 

Ces différentes considérations conduisent à réaliser un sélecteur 

2 d'amplitude schématisé par la figure 6 avec l'explication dans la figure 7 

: des fonetions de ces divers éléments ; le schéma partiel du sélecteur est 

donné dans la figure 8. Bien réglé, le sélecteur a une durée d’analyse 

constante à 5.10—° sec près, pour des impulsions de temps de montée 

. de 2,5.10-7sec et pour une gamme d'amplitude de 26 dB ; sans réglage 
fin, la définition de la durée d'analyse tombe à 2.108 sec près. 


DT ——————) TRIGGER DE DEFINITION DANS LE TEMPS 
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Fig. 8. — Réalisation de la partie en pointillé de la figure 6. 
Ensemble de l'installation. — Les détecteurs sont constitués de 


photomultiplicateurs EMI, 6097 B ; pour rester dans le domaine pro- 
portionnel l'amplitude des impulsions ne dépassait pas 0,2 V sur la 
dynode DS avec les cristaux INa et 0,05 V sur la dynode D7 avec les 
cristaux d’anthracène ; sur Dir et sur l’anode, les impulsions sont 
grandes et saturées ; aussi, pour qu’elles n’induisent pas en D7 ou D8 
une fraction non linéaire, avons-nous dû couper la chaîne de capacité 
interdynode avant D7 ou D8. 

Pour la coïncidence rapide, les impulsions sont prises en Dit ou sur 
l’anode puis amplifiées dans deux amplificateurs 200 MC Hewlett- 
Packard de gain 10; elles sont ensuite mises en forme par une ligne à 
retard ; la coïncidence est réalisée par une 6BN6. 

Les amplificateurs linéaires possèdent une porte à transistor [57], 
placée au milieu de l’amplificateur et commandée soit par le signal de 
coïncidence, soit par le signal de sortie du sélecteur d'amplitude de 
l’autre chaîne ; l'impulsion initiale est transformée dans l’amplificateur 
par une ligne à retard, en une impulsion trapézoïdale de 2,5 X 10-7sec 


542 


MAURICE SPIGHEL 


de temps de montée, 4,5X 107 sec de durée de plat et 5 à 7.10-7sec 
de temps de descente : cette forme a été adoptée pour que les triggers* 
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d’entrée des sélecteurs d'ampli-. 
tude déclenchent plus franche-* 
ment. Pour avoir une stabilité” 
acceptable de l’ensemble de 
l'installation sur plusieurs 
jours, les différents appareils. 
et les sondes à scintillations 

sont ventilés et la température 
de chacune des parties de la” 
pièce de travail est gardée. 
constante à un ou deux degrés 

près. | 


, 


Résolution en énergie et 
taux de comptage. — Pour seu. 
rendre compte de l'amélioration « 
apportée à la résolution en éner-" 
gie, quand le taux de comptage” 
est élevé, par l'emploi d’un 
sélecteur sans variation de | 
durée d'analyse, regardonss 
dans le dispositif C la largeur # 
du signal de porte nécessaires 
pour ouvrir la chaîne 2 : 


a) avec un sélecteur sans 
durée d'analyse fixe, cette lar 
geur doit couvrir la largeur di 
signal avant la mise en form. 
soit 0,5 à 0,6 usec et les varia- 
tions du sélecteur d'amplitude 
de la chaîne r soito,5 à 0,7 sec,” 
ce qui nous donne une largeur 
de l’ordre minimum de 1,4 useer 


si l’on se donne ci do 
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L-0,6 Hs 
53000 c/s 
X = 1,04 


Lu = 0,6 HS 
30000 c/s| 
X = 114 


EE eps 
23000 c/s 
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678 Kev 


L-08ps 
53000 c/s 
X= 1,02 


L=0,8ps 


11400 c/s 
NET 


678 Kev 


L= sl Hs 
48700 c/s 
x=1,22 


La 4 ps 
14800 c/s 
x = 1,42 
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678 Kev 
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b) avec un sélecteur à durée d'analyse fixe, cette largeur peut être 
réduite à 0,6 usec. à 

Pour tester l’avantage qui en découle, regardons comment se détache 
le pic photoélectrique de la raie y de 670 keV sur le flanc de la raie de 
Lix keV dans Au en coïncidence avec les 6, en fonction de la largeur 
du signal de porte et du taux de comptage sur la chaîne y avant la 
porte ; la figure 9 montre une partie du spectre y de “FAu en comptage 
simple avec des coordonnées semi-logarithmiques ; la figure 10 montre 
uniquement en coordonnées linéaires la raie de 670 keV sur le flanc du 
k11 keV pour des valeurs de la largeur du signal de porte de 0,6, 0.8, 
1, 1,4 usec et pour des taux de comptage sur lescintillateur y allant de 
11400 c/sec à 53000 c/sec. On voit comment se dégrade la résolution 
avec l’augmentation du taux de comptage et avec l’augmentation de la 
largeur du signal de porte : c’est la démonstration de l’avantage d’avoir 
un sélecteur d'amplitude à variation réduite de durée d'analyse. 


Conclusions. — Telle qu’elle est, cette installation nous a permis de 
faire les corrélations angulaires $-Y en fonction de l’énergie du 6 dans 
le cas des 86Rb, 12Sb, 648 et 8Au : dans ce dernier cas nous l’avons 
fait non seulement pour les + de 411 keV avec les 8 d'énergie maximum 
de 960 keV, mais aussi pour les + de 670 keV et 1 ogo keV avec les B 
d'énergie maximum de 290 keV, Nous avons étudié la corrélation angu- 
laire 6-y polarisé circulairement dans le cas de 1SAu (+ de 41: keV 
avec 6 de 960 keV) en se servant de la diffusion Compton à 90° dans du 
fer aimanté, où le spin des électrons était perpendiculaire au vecteur de 
propagation des photons [6] : l'effet à observer étant de l’ordre du 
1 p. 100 sur le taux de coïncidence B-Y diffusé, la non-automatisation 
de notre installation rendait délicat ce genre de mesure. En collabora- 
tion avec L. Feuvrais nous avons étudié le schéma de Os par coïnci- 
dences retardées 8B-y et y y [20] [21]. Dans cette thèse nous ne décri- 


rons que notre travail avec les y à la résonance dans les cas des %Kr 
ehEAS. 


CHAPITRE II 


Théorie de la corrélation angulaire £-Y 
à l’énergie de résonance. 


Rappel historique. — Quand nous avons commencé ce travail en 
1958, la situation en radioactivité B était la suivante : les expériences 
sur la forme des spectres B des transitions permises avaient exclu la 
possibilité d'interaction V — S et A — T ;: la forme permise d’un grand 
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nombre de spectres 6 des transitions interdites d'ordre 1 avait exclu la 
possibilité des mélanges d'interaction V—T et S— A. Il ne restait donc 
comme mélange possible que V — À ou S —T. On savait, d'autre part, 
que la présence de V ou S était nécessaire pour expliquer les transitions 
de caractère « Fermi » pur (o — 0 ; Ar — + 1)et que seule la présence 
de T ou À permettait d'expliquer les transitions de caractère « Gamow 
Teller » pur (AJ = 1 ; Ar — + 1) et les transitions interdites de type 
« unique » (AJ = 2 ; Az — — 1) avec la forme spéciale de leurs spec- 
tres. L'analyse des valeurs de f.£ pour les transitions super-permises 
entre noyaux miroirs prouvait 

l'égalité approximative des  jne—>1: 

contributions des interactions 
de Fermi et de Gamow Teller 
[38] 165] [76]. 

La raison fondamentale du 
choix de ST et de l’exclusion 
de VA, avant les résultats des 
expériences sur la non-conser- 
vation de la parité de 1957 et 


de 1958, était la prépondérance Le UE nr 

de T par rapport à A trouvée , 

lors des expériences de corréla- Fig. 11. — Résultat en 1957 des expé- 

tion B-noyau de recul avec le riences de corrélation angulaire B-noyau 
de recul. 


He |3] [66]. Cette situation qui 

semblait claire jusqu'en 1955, 1 Valeur calculée. 

allait vite se compliquer ; les FH Valeur mesurée. 

résultats amenés par les expé- 

riences de détection directe du noyau de recul se contredisaient : avec 

3%5A [32] [47] on trouvait une interaction V dominante, alors qu'avec 

Ne [2] [26] [47] et ôn [64] on trouvait une interaction S dominante. 

La situation en 1957 peut se résumer par le tableau (fig. 11) (1) [24]. 
A partir de 1957, la théorie et les expériences sur la non-conservation 

de la parité dans les interactious faibles permettaient d’adopter la 

théorie du neutrino à deux composantes [43], de vérifier que le choix se 

limitait entre ST et VA et de choisir en définitive V — A [56] [78]. Le 

choix de V — A était basé en particulier sur l’hélicité du y à l’énergie de 


(1) La contradiction entre He émetteur d'électrons et A émetteur de 
positons avait fait naître l'hypothèse suivante : pour l’émission d'électrons, 
nous aurions l'interaction S — T et pour l’émission de positons nous aurions 
l'interaction V — A. Une autre hypothèse qui ne conserve pas les leptons 
a été un moment émise [23] lors de l'interprétation des expériences de non- 
conservation de la parité comme solution de remplacement de la théorie à 
2 composantes ; un type de neutrino associé avec S et À, un autre type de 
neutrino associé avec T et V. 
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résonance à la suite de la capture K dans le Eu [24] [25] et sur la 
radioactivité du neutron polarisé [15] : asymétrie de distribution de 
‘émission de l’électron et détection du proton de recul. Cette dernière 
expérience, qui donne même Cy = — CA, peut être classée aussi dans 
les expériences de détection directe du noyau de recul. 

Une évolution parallèle dans le résultat des expériences dite de corré- 
lation B-neutrino qui sont en fait des expériences de détection directe 
du noyau de recul, amenait à choisir V — A plutôt que S —T : cas du 
neutron déjà cité, du 8L1 [5] [41] {42}, du Ne [33]. Après critique [77] 
des anciennes expériences sur 6He, de nouvelles expériences [33] don- 
gaient l'interaction À dominante. 

Toutes les expériences de détection directe du noyau de recul [4] de 


ces dernières années ont donc convergé vers le même résultat ; seules … 


deux expériences troublent cette harmonie ; sur le Ne [63] en désac- 
cord avec [33], sur le $He [17] en désaccord avec [33]. L'expérience [63] 
donne une contribution de T aussi importante que A et l'expé- 
rience (2) [17] donne une contribution prépondérante de T sur A. 


Utilisation des y à l’énergie de résonance à la suite d’une tran. 
sition 6. — Pour connaître tous les paramètres cinétiques d’une tran- 
PE . % : = S PP 
sition $, il faut non seulement connaître P, vecteur quantité de mou- 


. EC Vas 
vement de l’électron, mais aussi P, vecteur quantité de mouvement du 


. . , 2 = . 
noyau de recul. De la connaissance simultanée de P, et P,, on déduit 


P, relatif au neutrino pratiquement non détectable. Pour la transition 8 
envisagée, la théorie donne directement la fonction de corrélation angu- 
laire 6-neutrino variant avec le type d’interaction et avec les grandeurs 
des éléments de matrice nucléaire attachés à ce type. 

La détection directe du noyau de recul est délicate [77] car sa diffu- 
sion, extrèmement probable par la matière de la source, perturbe sa 
direction et son énergie initiales et fausse les conclusions que l’on peut 
en tirer. L'historique développé au paragraphe précédent suffit à la 
démontrer. 1l semblait donc intéressant pour la connaissance de la radio- 


activité $, quand nous avons envisagé en 1958 d'étudier ce problème, . 


— % ÿ 
de connaître P, sans avoir à détecter le noyau de recul. 
Depuis 1950 une technique nouvelle s’est bien développée [46] [50], 
celle d'absorption et de diffusion des y à l'énergie de résonance ; il sem- 


() T. Yuasa (à paraître au Journal de Physique) a repris l'expérience [17] 
avec une chambre de Wilson à basse pression (2 em de Hg) en déterminant 
le spectre énergétique des atomes de recul : les résultats préliminaires indi- 
quent que la forme du spectre ne concorde pas avec l'interaction T et se 
rapprocherait de l'interaction A. Une communication privée de Szalay et 
Csikaiï confirme les mesures de parcours de T. Yuasa. De toute façon, la forme 
du spectre reste très sensible à la charge des noyaux de recul. 
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ble donc intéressant de reprendre une idée de Pollard et Alburger de 
1948 [60] sur la possibilité qu'a un y d’être à l'énergie de résonance à 
la suite d’une radioactivité 8. Lorsqu'un y d'énergie E est émis par un 
noyau, la différence d'énergie des niveaux initiaux et finaux de la tran- 
sition ne se transmet pas entièrement au y : la conservation de la quan- 
tité de mouvement donne au noyau émetteur une certaine énergie dite 
de recul Ex, telle que Ex — E?/2MC? ; l'énergie effective du y est donc 
l'énergie de la transition moins cette énergie Ek. Le même phénomène 
se produit à l’absorption d’un y par un noyau : l’énergie transférée au 
noyau est l'énergie du y moins cette énergie Ex. Un y sera appelé y à 
l'énergie de résonance ou y à la réso- 
nance, quand son énergie sera telle qu'il 
pourra transmettre au noyau qui 
l’absorbe, l’énergie identique à la diffé- 
rence d'énergie des niveaux initiaux et 
finaux. Cette énergie de résonance cor- 
respond à la valeur maximum de la sec- 
tion efficace du phénomène de capture 
de l'énergie du y par le noyau. Il manque 
donc à un y, si les noyaux émetteurs et 
récepteurs sont au repos relativement 


à l'énergie de résonance. Cette énergie 
peut être communiquée au y par effet 
«Dôppler »: voir note (?) page 548. Il suffit 
d’animer le noyau émetteur d’une vitesse 
convenable dans la direction d'émission 
du y. À la suite d’une radioactivité B, 
le noyau après émission du couple de 


J 


leptons possède une vitesse V=P,/M à 
il suffit, pour que le y soit à la résonance, Fig. 12. — Schéma d'une expé- 
que la projection de cette vitesse sur la rience de corrélation angu- 
direction d'émission du y soit égale à laire f-y à la résonance. 


2Er Xx-C/E = E x C/MC. 


Si on observe un y à l'énergie de résonance à la suite d’une radio- 


activité B, on connaît ainsi la valeur de la projection de P, sur la direc- 
tion de l’émission y. Le principe de l'expérience peut donc être sché- 
matisé par la figure 12 ; le problème revient en effet à distinguer les y 
à la résonance de ceux qui ne le sont pas ; pour cela les y sont envoyés 
sur un diffuseur constitué de noyaux identiques à celui de l’état final 
du noyau émetteur de ce y; les y diffusés sans perte d'énergie sont 
comptés sur le détecteur y. Parmi les processus de diffusion élastique, 
le processus de diffusion par résonance est prépondérant : les y diffusés 
et comptés seront donc ceux qui auront été portés à l'énergie de réso- 
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NA », D =! 4 LA 
nance par le recul convenable du noyau après l'émission simultanée 
du y et du neutrino. Une expérience de corrélation angulaire B-Y à 


LE — —Æ 
l'énergie de résonance revient à étudier la corrélation, P, avec P,, ou Pe 


avec Ps. S'il existe dans une telle expérience toute une série de diffi- 
cultés que nous montrerons, tout au moins disparaît celle liée à la diffu- 
sion du noyau de recul par la matière de la source. La diffusion est sans 
importance si la condition T, € T. est remplie, T, et Te'étant respecti- 
vement la vie moyenne du noyau émetteur et le temps moyen qui sépare 
deux collisions de ce noyau dans la matière de la source. 

Nous nous proposons dans ce travail d'étudier la théorie d’une expé- 
rience de corrélation angulaire 6-y à l'énergie de résonance puis de 
décrire dans les chapitres III et IV les expériences réalisées. 


$ A. — Fonctions de corrélation £-Y 
à l’énergie de résonance. 


N. A. Burgov [12] [13] estle premier à avoir proposé cette expérience 
et à avoir effectué le calcul de la fonction de corrélation. Son travail ne 
tient pas compte de l’orientatian éventuelle du noyau de recul par rap- 
port aux directions d'émission du couple de leptons et de l’influence de 
cette orientation sur la distribution en direction des y. Son travail reste 
valable pour certains cas de désintégration, par exemple les transitions 
de Fermi pures ; dans les autres cas il faut réinterpréter son coefficient à. 
Lewis et Curtiss [44] d’une part, Morita, Morita et Yamada [52] d'autre 
part, calculent correctement dans tous les cas de transilions permises 
ordinaires la fonction de corrélation B-Y à l’énergie de résonance. 


1) Cas de l’isotropie des y par rapport aux leptons. — Démontrons 
d’une façon élémentaire la forme de la fonction de corrélation an 
laire. Posons : 


gu- 


M — masse du noyau. 
W, et E — énergies totales des transitions B et +. 
Wet p — énergie totale et quantité de mouvement de l’électron. 
4 = WW — W = énergie du neutrino. 


Lors de l'émission dans une transition d'énergie E d’un y et de 
l’absorption de ce y par un noyau de même masse M que celle du noyau 
émetteur, il y a, à chaque processus, perte par recul du noyau d’une 
énergie E?/2MC?. IL faut donc que le déplacement d'énergie du y par 
effet Düppler (*) dû au recul du noyau après émission des leptons com- 


() En appliquant les lois de conservation de l'énergie et de la quantité 
de mouvement, on démontre au 127 ordre près, la formule de déplacement 
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Dose E/MC?, pour avoir un y à l'énergie de résonance, Si X 
est le déplacement par effet Dôppler de l’énergi ès émissi 
ons Le Æ : PP énergie du y après émission 
P » T=X— IMC? est alors défini par rapport au déplace- 
ment E2/MC? nécessaire pour la résonance. Lorsque le neutrino est 
émis dans toutes les directions, les limites de variation de + seront : 


E 


mal PC cos 0—E—gl<æ<mil—pecos0—E+g] (1) 


0 étant l'angle entre les directions d'émission du 8 et du y. Soit 
P(p, qg, E, 6, x) la probabilité à la suite d'une radioactivité B, que le 
déplacement d'énergie æ soit compris entre æ etæ + dx; x étant un 
déplacement d'énergie petit, on peut écrire : 
cbr. 
En normalisant [69] : 
[— pe cos 0—E +g]E/Mc? 
3 PRESS 
J [-—pc.cos 6—E—9]JE/Mc? 
On en déduit : 


Mc*dx E?g 


Por [1 + 235% O(E + pccos 0 + Meèr/E)]. 


2Eq 
Prenons la catégorie des Y pour lesquels : 
æ.Mc?}E + E+ pc cos 0 = — g 
correspondant à l'émission dans la même direction que le neutrino. On 


en déduit immédiatement si les transitions 6 et ÿ sont telles que la 
direction du y est indépendante de l'émission précédente des leptons (4) : 


Me?dx 2E29b - 
Æ + (9) = dxl1 + f(6, p, W)] 


d'énergie AE d’un gamma E émis par un noyau animé de la vitesse V dans une 
direction faisant l’angle 0 avec cette vitesse : 


AE/E = — E/2Me? + V cos 0/e. 


L’assimilation de cet effet à l'effet Düppler classique est impropre, car le 
système émetteur pendant l'émission est animé d’une vitesse inconnue et 
non déterminée : ce que l’on sait, c'est qu'avant l’émission la vitesse est V cos Ô 
et après émission V cos 0 — E/MC ; l'assimilation à un eflet Dôppler revient 
donc à dire que la vitesse du système émetteur est au moment de l'émission 
V cos 0 — E/2MC, vitesse moyenne avant et après émission, ce qui est conforme 
au principe de correspondance : h — 0, l'effet quantique tend vers l’eflet 
classique. 

(4) Il ne faut pas confondre la corrélation angulaire entre la direction de 
l'émission du y et les directions des émissions B-neutrino, avec la corréla- 
tion angulaire entre la direction de l'émission du y et la direction du 8 
seule. La première peut ne pas être isotrope mais, étant intégrée sur toutes les 
directions du neutrino, donner une corrélation isotrope pour la seconde. 
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la fonction de corrélation $-neutrino étant : 


1+ AO. ps W), 
d’où : 
Me? xMc £ 
Par ne — f\6, p, WY (E + pe cos 0 + |: (3) 
Dans le cas particulier, mais souvent utilisé, où la fonction de corréla- 
tion B-neutrino est 1 + À = cos 0,on a: 


Pdx — Meg i L +: ve (E + pc cos 0 + | (4) 


2Eq 


Al 


L'hypothèse d'isctropie des + par rapport à l'émission des deux 
leptons est vérifiée, soit quand le moment angulaire total AL enlevé 
par la paire électron-neutrino est nul, soit quand le spin du niveau 
émetteur y est o ou 1/2 : c'est la condition d'annulation des coeffi- 
cients N,, M, Ko, Nu, My, Jo fa d'anisotropie dans la théorie des dis- 
tributions en direction des y à partir de noyaux orientés [28]. Nous 
le vérifierons plus loin par les conditions d'annulation de A(/7;. J2): 
formule (8). Dans ces conditions. pour æ = o, les formules (3) et (4). 
représentent la corrélation angulaire B-y à l'énergie de résonance. 
Nous avons dans [69] explicité le coefficient Mdx/2Eq qui apparaîtra 
dans ce paragraphe (A). 


{ 
Ÿ 
v 
ê 
. 
F 
D: 
{ 


$ 


- 4 
; 

4 

+ 4 


2) Cas de transition £ Sant D’après [4/4] on a pour æ= 0: 


BAR “ ri =$ — 7 c0S O (E + pe cos 0 . 
Dans ce cas æ est donné par 4 
a=B+°C (5) 
avec : È 
D GT RTS PM P+ Si PC I Me 
LEE COLLE PILE CON LE ON LI E PAUL (ot 
et É 
CE TOME E Er Dr X FU Ja fa XX, 8 x) | M 
à {Una lall 4 à (778 
F— A(js-j | “Shan 1 4 D 3.8 False a) à 
xN 4 
Les valeurs de A(/;, 7,) sont: 
Das al nt SL, Jp = 9 —1 
14 2/3 — fe à : 4 
VTT LIEU (8) 
lo(22 — 1} 
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| Les constantes de couplage de la radioactivité B sont Cv, Cs, C4, Cr. 

| Les matrices de transition Gamow-Teller et Fermi sont Mar et Ms. 

: Les spins des RUE émetteurs B, FREUQNES Y, finaux, SONT /1; J95 /3- 

î Les amplitudes partielles de la transition y 24 et 2° polaires sont à 

Î et dx. 

» 


2 


FA, À’, Js: Ja) est tabulé dans [1]. 

Les formules (1) et (8) sont également valables pour le positon et 
l’électron. Pour essayer d'étendre l'application de formules de même 
structure au cas des transitions interdites du 1 ordre, nous allons 
analyser le sens des formules précédentes. 


a) La formule (7) donnant C est indépendante de la valeur de Ar 
emportée par l'émission du y, elle est la même pour deux transitions 2L 
polaires électrique vu magnétique ; ceci tient au fait que la distribution 
angulaire des y à partir de noyaux orientés ne fait pas cette distinc- 
tion [28]. 

b) De même, les formules (7) et (8) sont indépendantes de la valeur 
de A7 emportée par l’émission des deux leptons; la distribution 
angulaire des y dépend en fait non de l'orientation du noyau après 
émission B, mais de l'alignement de ce noyau. Le peuplement des 
sous-niveaux magnétiques m; et — m; ont la même importance : voir 


. formules (4-15) et (4-16) de[28]qui ne dépendent que dem? ou m$. Ceci 


ne serait pas vrai si on observait en plus la polarisation rectiligne 
des y, phénomène qui fait intervenir la valeur de Ar : voir formu- 
les (5-14\et (5-15) de [28] qui dépendent de m;et de m?, donnant au peu- 
plement des sous-niveaux magnétiques m; et — m; une contribution 
différente. 

c) Remarquons que B correspond à la partie isotropique de « et de 
l'interaction B apportant au noyau pour les sous-états magnétiques la 


. contribution Am — 0, sans influence sur l'alignement du noyau après 


émission B, donc sur l'émission y. B correspond alors au coefficient À 
habituel relatif à la corrélation B-neutrino dans le cas d’une transition 
permise. B comprend deux parties : la partie AJ — 0, Am—o corres- 
pondant à l'élément de matrice de Fermi, la partie AJ — 1, An — 0 avec 


» la probabilité 1/3 correspondant à un des états triplets associé à l'élé- 
. ment de matrice Gamow-Teller. 


d) Les deux autres états triplets AJ = 1, Am— +1 de probabi- 
lité 2/3 associés à l'élément de matrice Gamow-Teller entrent unique- 
ment dans C, partie anisotrope de # et de l'interaction 6 apportant 


* au noyau pour les sous-états magnétiques la contribution Àm = +1. 


» 


Le noyau, alors aligné, donne une distribution y anisotrope. A 

e) Enfin, le coefficient F entrant dans C, dépendant des spins J1; /./3 
et des moments angulaires emportés par la transition y, À, À, dx dx 
est toujours plus petit que 1. | 
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3) Cas d’une transition interdite du 1° ordre. — Les remarques 
précédentes vont nous permettre de résoudre ce problème, dans tous 
les cas des transitions interdites du 1° ordre où l’on peut négliger 
l'élément de matrice B;;, responsable de la transition « unique » corres- 
pondant aux moments angulaires Aj — 2 enlevés par les leptons. Nous 
savons que nous avons le droit de faire cette approximation quand la 
forme du spectre & est voisine de la forme permise, ce qui montre 


que la part prise par le facteur de forme SP) = p? + q? est négli- 
geable [38]. 

Les remarques a) et b) montrent que lechangement de parité Ar=—=—1, 
dans les transitions interdites du 1°° ordre n'intervient pas. Les remar- 
ques c) et d) montrent que nous devons distinguer la partie isotrope de 
la partie anisotrope en décomposant les A en sous-états magnétiques. 
La formule (4) nous permet de traiter le problème connaissant la fonc- 
tion de corrélation B-neutrino. La partie B) qui suit, nous montrera 
que la corrélation angulaire B-neutrino pour une transition interdite 
du r°° ordre peut toujours se mettre sous la forme : 


1 + Y(MÉ, Mis). f - cos 6. (9) 


Nous donnerons dans B) la valeur de y(M%,, M?,) pour chaque asso: 
ciation d'éléments de matrice (5) M°, et M°, relative aux interactions X 
et Y et aux moments angulaires z et ; enlevés par les leptons ; l'indice a 


indique le moment orbital enlevé par les leptons, dans le traitement k 


non relativiste où le moment orbital peut être séparé du moment ciné- ! 

tique total. Nous nous plaçons dans les conditions suivantes : | 
Z A 1 , = 

FT AL (Même pour le RaE l'erreur sera faible). (10) 

{ 

xZ, 

> Wo— 1, (11) à 


(5) Pour les éléments de matrice relatifs aux transitions interdites du 
1er ordre, la plus grande confusion règne dans les notations employées par 
les différents auteurs. 

La notation de Konopinski est la plus répandue mais elle ne met pas en 1: 
valeur le classement suivant le type d'interaction, les moments angulaires 
totaux et les moments orbitaux. Bien qu’en principe les moments orbitaux 
ne soient pas de bons nombres quantiques dans le traitement relativiste ” 
de la radioactivité B, c'est cependant en se référant constamment à ces 
moments orbitaux qu'on peut comprendre le sens physique du traitement | 
théorique et pratique de la radioactivité f [8]. Le développement des 
fonctions d'ondes des leptons en ondes s, p, d, associé aux règles de parités 
donne un sens à ces moments orbitaux. 


VU 


#3 
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«Z/o, l'énergie potentielle de l’électron à la surface du noyau étant plus 

grande que l'énergie cinétique de l’électron. Même si cette inégalité est 

dans certains cas faiblement suivie, nous arriverons toujours dans cer- 

tains domaines d'énergie à nous servir d’une expression de la forme (9). 

Les conditions (10) et (11) sont celles qui conduisent à montrer la forme 

presque permise des transitions $ interdites du 1° ordre [36] [38 ] [67]. 
Nous avons alors les formules suivantes : 


Ps=o dE — 


McdE œpccosô 
ce [: rai (E + pc cos 0)|. (12) 


2Egq 


Dans ce cas , est donné par : 


de = Bi + Ci. (13) 
Das M}y)-D(X, Ÿ, a, 8, à, j). | ME. | 
TRE in (14) 
Dune Y, a, bij). | ME M9, 
> 4 a,b,i,] 
GC; = 
a b 
PR b M Mis) rer rat D 
de > (- Se. Me) |) Que .D(X, Y,a,6,5,j). [ME M}, | 
re 4 a,b,i,j Re ASP TEE ) (15) 


CC Re i, j) [mc M? 
CC D(X, Y,a,b,1,j).|1 en) x 
SR 


D,Ej , . È , 
# XF (Jia Jar A À da ON) } 


Les coefficients D(X, Y, a, b, r, j) sont donnés par l'identité suivante 


- qui représente le facteur de correction de la première interdiction à 
- e à F2 
spectre de forme permise; on se servira du tableau des éléments de 


matrice du $ B et des formules (16). 
DIXEY, a,.6,1,p- M M, |= 
A +  — 2 
ta cxr | [(Gr(1 Fi ECe)? + (CA + (ou 1)Cv)] (15°) 
+) fer lt + de) + G Fe} 


Le signe supérieur (inférieur) est pour l’électron (le positon). Le cas 
d’une transition $ interdite du premier ordre est donc entièrement 
résolu par les équations (9) (12)(13) (14) (15) avec les seules conditions 
pratiques et théoriques d’une forme de spectre $ presque permise et 
d’un dispositif de détection des y non sensible à leur polarisation recti- 
ligne. 
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$ B. — Corrélation £-neutrino 
dans les transitions interdites du 1° ordre. 


Donnons le tableau des éléments de matrice responsables des transi- 
tions interdites du 1° ordre [36] [38]. | 

Les éléments de matrices (5) M°,, M9, M°,, M9, sont attachés aux 
transitions permises « relativistes » [8] ; c’est la somme des produits 


0 | 
M1 = fr s 
: 
0 ; 
Mo — Je ATE | 4 
È PTE Etat singulet des leptons. £ 
1 — A = I 
Mos = or | 2 
ps S. 
1 € 
Mr = | Bo.r ê 
; 
. 
4 
0 = à 
Miy = | « 
Etat triplet des leptons. 
m° [& INF ORE a) Poids statistique 1/3 de la contri- 
LALT 1e AÂAr=—1 bution au peuplement des sous- 
états magnétiques par Am = 0. 
1 = : 
Miy = ( 
Es 
Mi. = | Br 
‘ À . 
Fe DES MORE b) Poids statistique 2/3 de la contri- . 
M1, = Fe re CR e bution au peuplement des sous- 
É états magnétiques par Am = Æ 1. 
1 in b A 
Mix = [eû X r) 
AJI=TOT RE 
M}, —B TPrEUr 
De M3, = 0 
1 eo 
Moy — B;; sio +0 
RL % 
041 


d’une grande composante d’un des leptons par la petite composante de 
l’autre lepton. Les autres éléments de matrice sont attachés aux effets . 
« retardés » dus au développement des fonctions d'ondes des leptons 


suivant les moments (p+ q) Ne rl. 
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Généralement, à l’approximation non relativiste des nucléons dans 
le noyau, on a : 


MM CM M ML 2; "M! = M! 


iv » 1A ? 2A ? OT 04° 


Définissons comme dans [38] (*) les paramètres réels [45], ÉsMmrCr par 
les relations : | 


1 OR" HSE ) CYA \ 
Ne ec EM M° = (5 MA ) 
ai . 
0 (a) fxZ 7) (6 
è À se: (A) a) LU. (LEE : (p) CYA 1 
Lo L.L He M5, ; Mie + — 1. Fe 2): Moa \ 


» AE 


La définition de €, est légèrement différente de [38]. On sait que l’ordre 
de grandeur de | r,|, |E, |, |&| est 1 et que », et Ë, sont en général 
de signes contraires [37] [61]. Il existe plusieurs types possibles d’inter- 
» férences entre les éléments de matrice [7]. 

: a) Interférence entre deux opérateurs de propriétés rotationnelles 
différentes ; c’est l'équivalent des interférences entre les états E, et M, 
d’une transition y. 


MS, avec M, LE] 
quel que soit a, b, X, Y. 
b) Interférences entre deux opérateurs de mêmes propriétés rotation- 
nelles : 
1) appartenant au même type d'interaction : 


a À E 
M} avec M; a Æ b, 
2) appartenant à deux types d'interaction différents : 
€ b € 
ME rave M,° Ge DIX EENT 


On sait que le type a) est présent seulement dans les distributions 
angulaires et n'intervient pas dans l’intensité totale d'émission $. Le 
type b) contribue aussi à l’intensité totale d'émission £. 

Nous ne nous occuperons pas, dans la suite, des interférences du 
type a) car nous limitant aux cas de transitions interdites du 1°’ ordre à 
spectre de forme permise, donc à corrélation angulaire B-Y faible ou 

nulle, cela revient à les considérer comme négligeables. 

Hamilton [30] donne le premier la corrélation angulaire f-neutrino 
dans les transitions interdites du 1°" ordre à l’approximation Z—o. Il 

ne tient pas compte de l'effet de « diffraction » du champ coulombien ; 
comme cet effet n’a pas d'influence sur les éléments de matrice corres- 


(*) Dans [38] un certain nombre d'erreurs de signes se sont glissées, notam- 
ment dans les formules employant £, et 1,. Avec l’aide de [53] et [67] on peut 
rétablir les signes corrects. 
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pondant à un moment orbital nul ou à un moment cinétique total pair, 
la corrélation angulaire qu'il donne est valable dans les cas : 


M9, |M9,P [M9 M5, |, 


1v | 17 | 2r | 


| Mo, 


Les cas d'interférence qu’il traite sont ceux uniquement du 
groupe bII. Les coefficients | A| = 1, 1/3, 1/5 associés aux facteurs 
(1 + xpc/W cos 0) correspondent aux poids statistiques définis dans la 
dernière colonne du tableau. Le facteur : 


D=p+ g+ 2pq cos 0 = | p + q |? 


est bien associé aux éléments de matrice dus aux effets « retardés ». 
Greuling et Meeks [27] étendent la validité du travail précédent en 
tenant compte de l'effet du champ coulombien sur la fonction d'onde de 
l’électron mais, par contre, ne traitent aucun cas d’interférence. Pour- 
tant on sait par les travaux [36] et [67] que les interférences des 
types bI et bIl ne sont pas à négliger dans le cas des transitions B 
interdites du 1°’ ordre à forme permise. Ils montrent que les fonctions 
Mi, M, PME 


Mi, F se mettent sous la forme d’un trinome du second 


de corrélation relatives aux éléments de matrice 
1 [2 1 2 
| Mi, M. 


CYA 


degré en ae Comme «2/20 varie de 5,6 MeV à 14,4 MeV en passant 


de FA au *33RaE, seul le terme de corrélation en (xZ/26)° a de l’impor- 
tance pour la plupart des radioactivités B ; or, ce terme de corrélation 


est le même que si nous avions affaire à une transition permise : les 1 


coefficients y(M%, M4) de l'équation (9) sont : 


iXN 


Yo Mi) = Y(Moas Mi) DU 


Y(Mô Me) SE (Mo M;) et À 
M MES) = M ME) = (M, Mi) = — =. 
(Mir M5) (Mi, Mi.) — (M, Mi;) ne 


3 


La valeur 1 ou 1/3 de y(MY,, M*,) correspond bien aux états singu- 
let ou triplet du tableau des éléments de matrice; mais on ne peut 
plus associer comme pour les transitions permises à chaque type d’inter- 
action un état pur singulet ou triplet de l’ensemble des deux leptons. 

Le signe + ou — correspond bien comme dans les transitions per- 
mises à la présence ou non de la matrice B, avec l’inversion de son 
influence suivant que l’on a l’état triplet ou l’état singulet. D’après [36] 
ou [3o] et [67] on sait que doit intervenir dans l'amplitude de la transi- 
tion $ les mélanges d'éléments de matrice suivants (nous excluons 
évidemment les mélanges correspondant aux termes de Fierz) 


er. F'dfm 
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M9, et Mi, 
1 De 1 Ù 
MHeUMS SOUM. et Mi, 5 2 MS, et M1. 
1 RUE L 
MisetMi,;  MiietM°,;. M°,etM:. 
Les interférences ne se font donc qu'entre éléments représentant les 
mêmes états triplet ou singulet et ayant présent ou non ensemble la 
matrice 6 : ce sont donc des éléments ayant les mêmes caractéristiques 
de rotation, d'association de spin et de chiralité On a donc le droit (6) 
d'extrapoler le travail de Greuling et Meeks [27] et de donner 


£ a b = 
aux y(M£, M;,) la valeur qui leur correspond dans le tableau de clas- 
sement suivant : 


Ms M6) = yo Mox) = v(MO M) = 1 

More: Môr) = Y(Môr Mor) = Y(Môss Môr) = — 1 

My Mis) = Yi Mix) = Miss Mi) = Y(Mixs MS) 
= Yi, Mis) = y(Miv, Mis) = — 

Mrs Mir) = Y(Miss Mis) = (Mir Mir) = Y(Mis, Mir) 
= Mis, Mis) = (Mir Mir) = : - 


I (17) 


$ 


Ces valeurs de y(Mf,, M?,) sont valables pour un électron comme pour 
un positon. Les valeurs sunt les mêmes que pour les transitions permi- 


Ses el — = pour le couple, V,A et pour S,T — r et + … 
©] 
3 2 
La fonction de corrélation 1 + y(M#, M?,) x . cos 0 a le poids (2) 


; s CYA “ . 2 
quand on ne néglige pas le terme en — , c’est-à-dire lorsque l’éner- 


gie W, de la transition $ est forte. D'après le critère de forme presque 
permise nous allons examiner, quand l’énergie W, de la transition f est 


: . É œZ YA 
assez forte, la contribution du terme en — ; dans ce cas, le terme en 


contribue aux facteurs de formes S{° et S{) par p + q dans la région 
d'énergie où pc —> W. Ce terme ne perturbe donc que légèrement la 
forme permise du spectre de première interdiction quand il y a le 
signe +, car p + q— W,—1 et fortement quand il y a le signe —, 
car p—q—2W—W,; le critère de forme permise revient donc à 
négliger le cas où nous avons le signe —. 

En raisonnant de la même façon que précédemment par classement, 


(5) Ce n’est pas une démonstration du droit à l’extension des résultats 
de Greuling et Meeks, mais quelques fortes présomptions basées sur la simi- 
litude. La démonstration se trouve dans [51] qui a étendu le travail de Greu- 
ling et Meeks aux cas d’interférences que l'on peut trouver dans les transitions 
interdites du 17 ordre. 


T hof- SUR 


dé. en Pan, 


OT rt UT 


\ 


à ur PERTE, | = 


Lan, Le. DES 
s TR A7 


LS. PRE 2 


LR 
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on peut écrire la fonction de corrélation dans le domaine d'énergie 
où pC —+ NE 


b « 
1 + y(MX, M°,).cos 0 
avec le poids : 
DÉNE 
ne Wo- 


Voici quelques cas possibles : 
(MG M5) = (MS Mis) Se (Mi Mi:) Æ oL: 


: | nra* nb 2 
Remarque. — Pour avoir toutes les valeurs  M°..M;,} dont on a 
besoin, il suffit de connaître les cinq valeurs de : 


| Mi, F, | Mi, F, Es 1 Ce 


Résumons les résultats précédents par les formules suivantes : 
Dans le cas des interactions S et T : 


1 
Li 2 n à. à q = = NI Sr ses S,T 
M —=—1+ [: = FC: Jar Jsr À As) 3]. — (194) 
JA a + ai CR 
avec : 
E 9 | + ee : 
9 l TU 412 Th) ve TOP le OX Fr | 
Late " de ST (19 B). 


Dans le cas des interactions V et À : 


2 


mi fh + EF a À À de |. VE (100) 


TH Ty A 
avec : 
RE 
à [G + (4 & 1) Cyl? | E Xr | : 
Pr LE CNT REA (19 D) 
CT FC UE 1 
2 2 LR: 
sr et X$, sont définis comme le rapport des deux facteurs de 
(1) 
| (1) CRT DER = 
forme [38] Si’ et Si”. Ts, OÙ Lys = 6) 


1 

Dans le cas des transitions permises, il fallait pour interpréter une 
expérience de corrélation angulaire B-y à la résonance, connaître le 
rapport Cle = | Cr ou à ?.| Mor |? /| Cs on v [2.| Mr |? dans le cas des 
transitions interdites du 1°° ordre, ce rapport est remplacé par x?. 

Nous pouvons déterminer x? par trois méthodes que nous examine- 
rons plus en détail dans le cas de #As. 

a) Considérations théoriques sur l’ordre de grandeur des différents 
éléments de matrice en comparant avec une classification des transi- 


tions $ interdites du 1e' ordre. Voir par exemple [35] qui détermi- 


à 0 
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nent par cette méthode les ordres de grandeur respectifs de S{1) et S{). 
| b) La corrélation angulaire B-y polarisé circulairement est de la 
forme de 1 + Apc/W cos 6. 
À est donné, toujours à la même approximation, par l'expression 
suivante [53] : 
SE [| 


A ul Tres : l 3 
A RE ER 


, 


a et b sont des coefficients dépendant des spins des différents états. 
- À une valeur expérimentale de A correspondent en général deux valeurs 
à possibles de x?. 
* c) On peut déduire les probabilités des différents moments angu- 
“laires possibles enlevés par les leptons, en mesurant l’anisotropie 

d'émission du y après alignement du noyau émetteur $. On met ainsi 
en évidence le changement dans le peuplement des sous-états magnéti- 
- ques du noyau émetteur y par l'émission 8 [58]. 
… Remarque. — Dans le cas d’une transition permise, les formu- 
les (5) (6) (7) donnant « peuvent se mettre sous la même forme que 
- les formules (19). 

Dans le cas des interactions S, T : 


Gi 


4 PETER TE R Tpermis 
G FETES Ë RE Jade Nes OR | PRE" 
3 3 I + 42 : 
permis 
Dans le cas des interactions V,A : 
2 
4 RUE RSS EL 74 Tpermis 
LICE È + F(yas as Jar À A dr. |. RAR 
3 3 ASS ETES 
permis 


Dans le cas d’une transition permise, l'interprétation dépend aussi 


: 4 pee > . 27 4 sLGEr 
du paramètre nucléaire Xrmis Qui en général n’est pas déterminé. 
Dans des cas particuliers, les règles de sélection liées au spin et au 


_spin isotopique permettent de savoir si Zi, est nul ou infini. Seules 


une expérience concomitante B-Y polarisé circulairement ou une. 


expérience d’anisotropie d'émission du y après alignement du noyau 
| ; . 2 
émetteur B permettent de déterminer la valeur de æ cris: 


2 


$ C. — Conditions aux limites : cas de "As. 


La Ge ue à: 


De l'équation (1) on déduit les inégalités suivantes, conditions néces- 
saires pour avoir des y portés à la résonance à la suite d’une radioacti- 
_vité 6. 
g>|E+pros| (20) 

E < W— 1. (21) 
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La condition (21) remplace la condition (2) de [69] qui était trop 
stricte. Vers la région du spectre B voisine de l'énergie maximum où q 
est plus petit que p, on voit d’après (20) que seuls les angles au voisi- 
nage de x/2 sont possibles ; la fonction de corrélation qui dépend des 
paramètres nucléaires aura alors sa forme principalement régie par 
l’inégalité (20) dans ce domaine d'énergie. C'est dans ces conditions 
que nous avons été amenés à étudier la fonction de corrélation B-y à la 
résonance dans le cas de l’6As. Voici les conditions expérimentales où 
nous nous sommes placés : nous comptions tous les 6 d'énergie com- 
prise entre l'énergie maximum du spectre 8 à 2,41 MeV et l’énergie 
de 1,55 MeV obtenue par écran absorbant. L'énergie du y est de 
560 keV ou E— 1,095. Le domaine de variation de W est donc compris 
entre 4,02 et 5,72. 

Nous allons chercher la variation de (12) sous la forme : 


1=: fr — d4 ÿyy COS 0.E + pc cos o)| 


en prenant une forme de spectre 8 permise, avec l’approximation de la 
constante de la fonction de Fermi, F(Z, W), dans ce domaine d'énergie 
(elle l’est en fait à 2 p. 100 près). Nous confondrons p—(W?— 1) 
avec W, ce qui est vrai à 3 p.100 près. 
Il nous reste donc à étudier en fonction de 6 et de «, la variation de: 
W+E 
— = VErTS 1202 
vs a; WWW es Ë 1 — cos 0 
PET NUE 0 = W}.L AW (22) 
LEE o 
Gi ss 6 Vérs 90° 
Le résultat est représenté par les trois courbes de la figure 13 corres- 
pondant à &, — 0, + 1, limitées entre 830 et 130. On voit bien dans ce 


cas, la prépondérance des conditions cinématiques sur les paramètres 


nucléaires. 


Il est bien évident que les conditions physiques de l’expérience, agi- 
tation thermique, angles solides d'observation finis, modifieront ces 


courbes ; aux angles limites les courbes seront tangentes à l’axe des 
abscisses. 


$ D. — Probabilité du processus de résonance. 


La probabilité yo qu’a un rayon y à l’angle 6 en coïncidence avec un 


x »2 Ô A 2 , = 
rayon $ d'énergie W, d’être diffusé par le processus de résonance, est : 


Mc?g)°Tn c 
X6 — SG + ag [: —- d A, COS O(E + pc cos o)| (23). 


2 
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g = facteur statistique, 

À = longueur d'onde du y en centimètres, 

n — nombre d’atomes diffuseurs de l’espèce nucléaire considérée par 
centimètre carré, 

l — largeur naturelle de la raie, 

ax — coefficient de conversion de la raie y, 

* Jos — J2 — spin du niveau émetteur y, 

Jf= j3 = spin du niveau fondamental du noyau diffuseur où aboutit 

.la transition y, 


g= (1 +2 Jéxe)/(1 + 2Jf). 
La section efficace d'absorption par les noyaux au voisinage de la 
» résonance étant celle de Breit et Wigner : | 
ge? T2 
Æ Sx.(1 io) x (BE Ho + [2/4 ° 


Ja 


G 


#… La formule (23) tient compte de la largeur de la raie + quelle que 
soit sa forme et son origine, naturelle ou thermique, lorsqu'on peut 


1(4) Echelle 


arbitraire 


30 
F 

L 

R 2 
À 

| 

: 


Ÿ 


10 


130 
130°, 5 


| Fig. 13. — Corrélation angulaire B-y à la résonance 
pour trois valeurs de œ: 0, +1; E, = 560 keV ; 1,55 


17° 102° 83° 


dans le cas de As 
MeV < Eg < 2,41 MeV. 


PACS ENT TRUST 
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considérer P, constant (7) sur toute la largeur de la raie. La for- 
mule (23) n’est valable que si la largeur de la raie Y d'origine naturelle 
ou thermique est petite devant le déplacement d'énergie E?/MC? du y à 
la résonance ; l'énergie de recul du noyau après émission PF, nécessaire 
pour que le y soit à la résonance, est grande devant l'énergie d'agita- 
tion thermique. 

Si Tr, est la largeur de raie d'origine thermique en supposant les 
noyaux émetteurs et diffuseurs y à la même température : 


“ 


1, 


Per. 108 (Ti 30) #8. AU 


An étant le nombre de masse; pour le y de 560 keV de As nous 
avons : [ambiant = 0,9 eV. 

La condition de validité de la formule (23) s’écrit donc à la tempéra= 
ture ambiante : 


E > 2,6.10-2.A%#. (24) À 
Pour le $5Kr, ceci nous donne E > 120 keV. Quand la condition (24) # 
n’est pas remplie, il faut tenir compte de l’agitation thermique dans la 


source gazeuse à la température T, et dans le diffuseur solide à la tem- 


pérature modifiée par la théorie de Debye T, [39] (#). On remplace 
dans ce cas la formule (23) par l'expression suivante : LA 


MegxTn œpe 2 I n , i 
ANNEE + j|:- ce cos O(E+pc cos 0]: - .[erf(x,)+erf(xe)] | . 
a : S (25) 4 
ae ue [TE 2 [e—4 4) | 2 
Wa S FREE TRES Ve € =€C À 
en posant : 
" g + pecos OL E e q— pe cos Ô—E 
Le TT T Le * k 
LT + TT, Me} BUT Je(ts Pi )Mel à 
On exprime T dans les formules (25) en unité d'énergie. La for-" 
mule (25) est établie en supposant la largeur naturelle de la raie, à 
. E? $ Éotes 5 
petite devant; et devant la largeur de raie d'origine thermique. 
ï 4 
(?) On peut montrer que la condition P, constant est trop stricte ; la démons- \ 
tration se ferait de la même façon avec P, fonction linéaire de x; or, P, | 
est bien de cette forme. 4] 


() Le travail de Lamb sur les modifications apportées aux captures de 
neutrons par résonance, par l’état solide de l'absorbeur, a trouvé une appli- 
cation inattendue avec la découverte de l’ « effet Müsbauer » [54]. Pour ce 4 
qui nous intéresse ici, il donne l'énergie cinétique moyenne T,, d’agitation 4 
dans un solide à une température T, en fonction de cette température T 1 
et de la température de Debye 8, de ce solide. La différence entre les énergies 
d’agitation dans un solide et dans un gaz T,, et T, vient de ce que dans un 
solide il v a toujours une énergie potentielle de liaison dans le réseau qui 
induit une énergie cinétique d’agitation, même au zéro absolu. 
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Notre formule (25) [69] avec des notations différentes est identique à 
la formule (11) de Burgov (12). Nous sommes en désaccord d’un fac- 
teur 2 sur la valeur de la section efficace ; nous pensons que sa for- 

» mule (3) contient ce facteur 2 en trop. 
… lestlié à la vie moyenne T, de la transition y par la relation (°) : 


3 HS ee 2 


Taux de coïncidences B-Y à la résonance. — Pour étudier l'ordre de 
grandeur du taux de coïncidences B-y à la résonance, il ne sera consi- 
… déré que Yxy2. n doit être choisi d’après l'équation (23) de façon à ce 
que Yr/2 ne soit ni trop petit ni trop grand. 

Si xrp est trop petit, l'expérience sera impossible à réaliser vu le 
= faible taux de coïncidences. 

… Xry2 doit être ajusté par le choix de n à quelques centièmes, si on le 
” peut ; le coefficient d'absorption de ces y dans la matière du diffuseur 
limite la valeur possible de 7. 

—_ Si le processus de diffusion élastique prépondérant non résonnant en 
- compétition est la diffusion Rayleigh, estimons d’après Storruste [46] la 


ML. 
= section efficace ox : 
fo,8\5 NS 
OR <S 1072, Ga . (5) 


… pour un angle de diffusion plus grand que x/4 ; la condition pour que 
“ la diffusion par résonance soit prépondérante est : 
. 


; 


FA 


(12 


= q PNEU 5 


 mique Z, dans le diffuseur. 
- L'expérience peut être schématisée par la figure 12. Soient o, l'angle 
- solide du diffuseur y par rapport à la source, «, l'angle solide du 


È 

B 

FA étant l’abondance isotopique du noyau considéré de numéro ato- 
. 

| 


$ {*) Cette relation est presque toujours présentée comme une conséquence 
… des relations d'incertitude d'Heisenberg. Or la formule de Breit et Wigner, 
fe ou forme naturelle des raïes, se démontre par une transformation de Fourier 
: liant le spectre en temps e—t/7, au spectre en énergie Cte/(E — E,)? + (%/25)° ; 
* en conséquence la largeur à mi-hauteur Test donnée par F = #/7. La relation 
» d'incertitude d’'Heisenberg, elle, lie deux écarts quadratiques moyens par 
Ja relation Af.AE > #/2; si r — T, représente bien, avec la loi de répartition 
» en e-t/7 l’écart quadratique moyen At, T' ne peut représenter l'écart qua- 
+ dratique moyen AE de la répartition en énergie de Breit et Wigner ; en effet 
» à cette répartition en énergie correspond un écart quadratique moyen infini ! 

D'ailleurs on sait que pour qu'entre deux variables conjuguées, l'inégalité 

d’Heisenberg devienne une égalité, il est nécessaire et suffisant qu'une des 
_ répartitions soit une répartition gaussienne ; l’autre l'est également auto- 
\ 


_ matiquement. 


dert 
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compteur y par rapport au diffuseur, € l'efficacité photoélectrique du 
cristal détectant les rayons y, a la proportion de $ pris dans la bande 
d'énergie étudiée par rapport à tout le spectre et b la proportion de 
l'embranchement B-y considéré par rapport à tous les 6, le taux de 
coïncidence B-y à la résonance # est : 


t: = k.ow,.0,.€e.a.b.ye (27) 


k est un coefficient voisin de 1 dû à la corrélation angulaire y à la 
résonance — y diffusé par résonance [48] [49]. k est le rapport de la pro- 
babilité que le y soit diffusé sous l’angle solide ©, à l'angle considéré, 
et de la probabilité moyenne qu'un y soit diffusé sous un angle 
solide w,. A la suite d'une transition $ permise (1), le y n'est pas 
polarisé rectilignement car il n’y a pas de changement de parité (S À, 
Il, b) : la corrélation angulaire entre un y à la résonance et le y diffusé, 
par résonance, donc le coefficient À ne change pas avec l’angle 6 entre 
les directions d'émission du 8 et du y. 

L’équation (27) prouve que dans les meilleures conditions on ne peut 
s'attendre à avoir pour { mieux que 107$. 


$ E. — Conditions physico-chimiques de l’expérience. 
Choix de radio-éléments possibles. 
La condition T, € T, est généralement une condition facile à satis- | 
faire pour une source gazeuse. Elle conduit à l’inégalité suivante si L 
est le libre parcours moyen en centimètres. ; 


2 


() Pour une transition f8 interdite du 1° ordre, à cause du changement 
de parité, la corrélation angulaire f-Y diffusé à la résonance observée, sera 
donc le produit de la corrélation angulaire f-y à la résonance définie aus 
$ A, III, par une fonction de corrélation, a) liée à la polarisation rectiligne 
des y à la suite d’une transition f interdite du 1er ordre, b) mais atténuée,» 
il est vrai, par la sensibilité du dispositif expérimental à la polarisation 
[31] [72], ; ceci semble contredire la base même de l’analyse que nous avons" 
effectuée au $ À, IT et III pour justifier les formules décrivant la corréla 
tion B-y à la résonance dans le cas des transitions interdites. Il suffit que) 
le dispositif expérimental soit le moins possible sensible à la polarisation 
des y et pour cela, de choisir l'angle azimutal de réémission du y à la réso+ 


+ —+ 

nance, par rapport au plan (P,, P,) suivant la nature de l'émission y. Des 
toutes façons, vu la faible sensibilité des dispositifs de détection de la polari= 
sation des y, l’effet de polarisation ne peut donner qu'une faible corrections 
et ne perturbe pas l'étude théorique précédente. La condition de spectre” 
de forme permise dans une transition interdite du 1er ordre, que nous nous» 
sommes imposée, entraîne une corrélation angulaire B-Yy nulle et par consé- 
quent He une polarisation rectiligne du y nulle à la suite d’une telle tran- 
sition fi. | 


L 
. 
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PS,65 1072 (W?— :)#4 Ty. (A) 1 (28) 
T, exprimé en nu sec. 

Un facteur 2,5 entre les deux bras de l'inégalité peut suffire : il reste 
8 p. 100 seulement de y qui soient émis par un noyau perturbé par 
choc. 

Si la molécule constituant la source gazeuse est monoatomique, il 
n y a aucune perturbation ; nous sommes limités aux gaz rares radio- 
actifs (1). Mais si la molécule est polyatomique, il faut tenir compte 
des processus de dissociation et de choc entre le noyau de recul et le 
- reste de la molécule ; si ces processus existent, il y a perturbation du 
recul du noyau avec une molécule polyatomique ; T, est souvent plus 
grand que le temps nécessaire à rompre les liaisons chimiques : entre 
l'émission $ et l'émission y, le noyau parcourt une distance plus grande 
“que les dimensions moléculaires. Quelle que soit la valeur de l’énergie 
de liaison du noyau de recul dans la molécule excitée après radioacti- 
» vité B, avec changement de Z d’un des constituants de la molécule et 
quelles que soient les hypothèses que l’on puisse faire, il est un cas où 
après le choc avec le reste de la molécule, la direction et la grandeur 
… de la vitesse du noyau de recul ne sont pas sensiblement modifiées ; c’est 
le cas où la masse du reste de la molécule est petite vis-à-vis de la masse 
du noyau de recul. 

Ces quelques considérations limitent pratiquement le choix des 
radioéléments pour l’expérience corrélation angulaire 8-+ à la résonance 
aux deux cas suivants : a) gaz rares radioactifs, b) radioéléments pou- 
vant former un hydrure gazeux à basse pression aux températures 
_ ordinaires. 

L'intérêt de ce type de corrélation est surtout limité aux transitions 
permises pures Gamow-Teller ou pures Fermi. Pour les transitions 
- interdites ou pour les transitions permises autres, il est nécessaire de 
” connaître, par une autre méthode, comme nous le montrons dans le 
cas de *#6As, les probabilités relatives des différents moments angu- 
laires enlevés par les leptons. 

Les considérations que nous avons développées limitent le choix des 
. émetteurs B qui peuvent servir à une expérience de corrélation angu- 
_laire 8-y à la résonance ; étant donné l'agitation thermique, l'énergie 
du y ne doit pas être trop faible ; par contre la vie moyenne T; devra 
l'être suffisamment et l’abondance isotopique du noyau final qui servira 
de diffuseur sera importante. Les spins J,, J2, Ja doivent être bien 
connus ainsi que, s’il y a mélange, la proportion de caractères E, et M, 
de la transition y. Il y a intérêt à ce que la transition £ soit ou Gamow- 
Teller pure, ou Fermi pure. 


(11) Une source monoatomique de #Na gazeux à la température de 1 000? C 
: : : Ne 
a été utilisée [13]. Mais seuls les 2 y en cascade à la suite de l'émission 
étaient détectés. 
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Il reste un cas intéressant : c'est le 2F qui nécessite un diffuseur 
constitué par du néon liquide (on ne sait pas encore si Cest une transi- 
tion Gamow-Teller pure). 


CHAPITRE II! 


Corrélation angulaire 6-7 à la résonance : 
expériences avec ‘Kr. 


Après avoir examiné dans le chapitre précédent la liaison théorique 


entre la corrélation angulaire B-y à la résonance et la corrélation angu- « 


laire B-neutrino, nous décrivons maintenant les expériences de ce type 
réalisées avec deux radioéléments [70] [71] $5Kr et As. Bien qu'a 
priori le cas du #Kr ait pu sembler favorable, l'expérience a montré 
au contraire, que dans nos conditions expérimentales il n’était pas 


possible d'observer de coïncidences B-y à la résonance. "As est peu 


favorable, a priori, à une interprétation théorique directe de l’expé-= 
rience ; la transition B est interdite du premier ordre d’une part, 
d'autre part la partie utilisable du spectre 6 est trop près de l'énergie 
maximum. Cependant 76As nous a permis de montrer la possibilité 
d’une telle expérience et la réalité de coïncidences B-Y à la résonance. 
En utilisant les proportions relatives mesurées des différents moments 
angulaires possibles emportés par les leptons(AL—o, 1, 2), notrerésultat 
sur As exclut l'interaction S, T et est compatible uniquement avec 
l'interaction V, A. 


Dispositif expérimental. 


a) Utilisation de sources sous forme gazeuse, — La source radioactive 
pour une telle expérience devait être sous forme gazeuse (paragraphe E 
du chapitre Il). Au lieu de la feuille mince de LC 600 supportant la 
source solide, nous avons utilisé un réservoir source étanche et suspendu 
au centre du cylindre par un tube de cuivre amenant le gaz radioactif 
d’une enceinte (photo n° 1). Le réservoir source est en duraluminium 
de 0,5 mm d'épaisseur. Sa forme est celle d’un cylindre aplati de 
dimensions de 30 mm de diamètre et 15 mm de hauteur. La hauteur, 
petite par rapport au diamètre, était choisie pour que la proportion 
des 6 diffusés par les parois latérales vers l’avant soit réduite au maxi- 
mum. La collerette du cylindre servait à presser 3 feuilles de formvar 
de 50 ug/cm? chacune environ, collées l’une à l’autre entre deux cou- 
ronnes de caoutchouc mince assurant l’étanchéité, Sur la face interne 
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de la rondelle d'aluminium était fixée une grille de fils de nylon 
de o,o1 mm de diamètre, de 1,4 mm de grandeur de mailles. 

Ce réservoir source n’a jamais contenu le gaz à une pression plus 
forte que 8 cm de Hg. Un tube de cuivre de 1 mm de diamètre intérieur 
permettait, soit de faire le vide dans le réservoir, soit d'amener le gaz 
radioactif de l'enceinte de réserve protégée par du plomb. Le volume 

* du réservoir source (12 cmê) était grand vis-à-vis du volume mort du 
“tube de cuivre; celui-ci était placé de façon qu'aucune partie de ce 
tube ne puisse voir directement le compteur +. 
* La réserve de gaz consistait en un ensemble en verre où l’on pouvait, 
soit casser une ampoule scellée de gaz radioactif, soit brancher une 
ampoule avec robinet. Le S5Kr était obtenu, dans une ampoule scellée 
men quartz, à la pile P2 ; As était utilisé sous forme AsH,. En refroi- 
dissant à l'azote liquide une partie de la réserve, on pouvait vider le 
réservoir source de son gaz radioactif. Cela nous à permis de connaître 
- la décomposition de AsH, dans le réservoir source. Un manomètre à 
mercure permettait de lire la pression du gaz radioactif. 


… la définition angulaire. Pour le #Kr l'angle solide d'émission des 8 


est ee: où À: &3 # 2 (voir fig 12;#chap: Il). Pour, le 704$ 


, = PENRRE FER Jr + 
l'angle solide d'émission des £ est de 200 1 # 500 V2 Æ 


85Kr. 


Le 5Kr semblait favorable à utiliser pour une telle expérience suivant 
… les critères du chapitre II, $ 5. Le schéma de désintégration est bien 
connu (fig. 14). Les spins et parités des différents niveaux sont sûrs : 
| 


85 w 
È 4,4 heures Kr 0 305 
P2- 
M2%2 


5, 


10 ans 


774 log FL=5,0 
Eg= 0,83 Mev 


- 0,150 Mav 
$/2 - M4, &K= 0,04 
5/2 - ° 
8SRL (72,157) 


Fig. 14. — Schéma de la désintégration du ‘Kr (4,4 h), 
d’après Tables of Isotopes, Rev. Mod. Phys, 1958. 


L. Annales de Physique, 1961. 37 


rmartète 
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les niveaux fondamentaux du 85Rb et du %5Kr sont 5/2- et g/2+. La 
transition 6 de 0,83 MeV est permise : log ./{ — 5,0 ; d'après les coeffi- 
cients de conversion, le y de 150 keV est un M, pur et le y de 305 keV 
est un M,. Ceci fixe indubitablement les spins et parités du #Kr 
(4,4 heures) à 1/2- et du niveau de 150 keV du RD à 5/27. La transi- 
tion B est donc une transition Gamow-Teller pure. Le y de 150 keV 
étant un M, pur, sa période pourrait être de quelque 10711 sec suivant 
le modèle de la particule indépendante [55], ce qui donnerait un taux 
de coïncidence acceptable entre les B et les + diffusés par résonance 
sur du rubidium. 


I. — Observation des y de 150 keV diffusés par résonance. — Ne 
connaissant pas au début de l'année 1959 la vie du niveau de 150 keV 
du $5Rb, nous avons d'abord voulu observer les y diffusés par résonance 
sans coïncidence avec les B, de façon à pouvoir mesurer la vie de ce 
niveau. Les figures 15 et 16 montrent que nous avons pu observer les 
y diffusés par résonance, par différence (2?) entre la diffusion de ces y 
par du chlorure de rubidium (*) CIRb et du chlorure de strontium Cl, Sr. 
L'observation de y diffusés par résonance est rendue difficile pour deux 
raisons : premièrement par diffusion Compton, nous obtenons sur le 


“ 


X de fluorescence 


du Pb 


L 9 a Fig. 15. — Diflusion # 
se Pic Compto 1 . { 
25 rer TE du y de 150 keV 
DS du 150 Kev T'ON du 5Kr (4,4 h) sur 
v Ë à, 110° CLSr | 
RS Spectre du 150 keV M 
SÈ : i 
AS en\directe 


25 S0 


Numero du canal 


(?) Il est important de remarquer que le résultat de la soustraction de deux 
spectres est valable si les mesures sont croisées fréquemment de façon à éli- 
miner les variations de l’appareillage électronique. Une dérive quelconque 
mais l'aible du gain ou des seuils introduit, lorsque l’on fait cette soustraction 
la fonction dérivée 4N/dE de la courbe spectre en énergie, N — f(E). Les “a 
accidentelles qui apparaissent par différence sont situées aux énergies où 
la courbe N — f(E) présente des points d’inflexion : c’est ce que l’on observe 
toujours, vu les dérives inévitables et le fait que l’on n’a jamais, même en croi- 
sant les mesures, Compensation exacte des dérives. | 

(*} Nous tenons à remercier vivement la Société Prolabo qui a mis obli- 


geamment à notre disposition pendant plusieurs mois 100 g de chlorure de 
rubidium. 


POSE 
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scintillateur des y d énergie voisine de 110 keV pour 110° + 300, Le 
Pouvoir séparateur du cristal est tel qu'à l'emplacement de la raie 
L de 150 keV de diffusion élastique par résonance nucléaire, se situe 
encore la queue relativement importante du pic de diffusion Compton ; 
deuxièmement à une énergie aussi basse que 150 keV nous avons un 
: fond important de photons dû au freinage externe des électrons du 
spectre & de 830 keV. Pour pouvoir observer notre phénomène par 
- différence, nous avons dû obtenir une bonne statistique sur le fond + 
… présent à l'emplacement de la raie photoélectrique du 150 keV, L’acti- 


— Nombre 
Re, coups par 


canal 


| 25 Numéro du canal 


… Fig: 16. — Différence entre la diffusion du y de 150 keV du %Kr (4,4 h) 
| par du CIRb et du CLSr; durée de l'expérience : 5 fois 8 heures. 
vité des sources employées, 12 cm° de gaz à la pression 1/40 de la 
- normale, activées à un flux de 2.101? de neutrons thermiques, était au 

bout de 2 périodes de 8 ucuries au maximum. La masse superficielle 
_ des diffuseurs était de 2,5 g/cm? : /o moyen (1) dans le CIRb est de 
. 0,28 cm?/g pour le y de 150 keV et de 0,516 pour le y diffusé par effet 
_ Compton de 110 keV. 

Pour pouvoir déduire, du nombre de coups observés de y diffusés 
par résonance, la probabilité qu’a un y de 150 keV d’être à l'énergie de 
résonance, il nous aurait fallu non seulement connaître l’activité exacte 
de la source, mais les caractéristiques géométriques du dispositif expé- 


(1) Les valeurs sont calculées en tenant compte des 4/9 dans le rubidium 
et le chlore. Ces dernières valeurs sont obtenues par interpolation des valeurs 
de 4/p données dans les tables pour des Z et des énergies voisines [18]. 
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rimental, l'absorption dans le diffuseur et calculer en tout point du # 
diffuseur l’angle solide de la source et du compteur. Nous avons préféré # 
dans une seconde méthode possible, comparer l'intensité du pic diffusé” 
élastiquement par résonance nucléaire, à l'intensité totale du pic” 
Compton ; nous avons déduit du pie expérimental le pic X de fluores+ 
cence du plomb, et le bruit de fond dû au freinage externe des £. De 
cette façon les facteurs de géométrie et d'activité de la source disparais: 
sent à condition de prendre une valeur moyenne de la section efficace 
de diffusion Compton à l’angle moyen de 1100, et seuls restent les 
facteurs différents d'absorption dans le diffuseur. Cette façon de 
procéder est approximative mais suffit, car d'une part, la géométrie 
compliquée comme le montre la figure 12 exclut la première méthodes 
et d'autre part, l’allure du pic Compton (voir fig. 15) montre que son 
estimation est elle-même approximative, étant dunné la décomposition 
compliquée qu'il faut faire. ; 
En tenant compte de l'absorption dans le diffuseur du 150 keV au 
cours d’un aller-retour moyen, et du 110 keV pendant un trajet moyen; 
en prenant une section efficace de diffusion Compton à 1100 ramenée à 
uu angle solide de 4x dans le chlorure de rubidium de 1,85. 107% cm? 
par molécule de CIRb (#4), nous déduisons la section efficace moyenne 
de diffusion par résonance+ du y de 150 keV par atome de rubr 
dium 85 présent. Dans une diffusion à 1100, les y traversent en 
moyenne 3,05 g/cm? de RbCI; les y de 110 keV de diffusion Compton 
seront plus absorbés que les y de 150 keV de diffusion élastique : un 
simple calcul montre que le rapport des intensités relatives du faisceau 
de 110 keV est affecté d'un facteur 0,714 après traversée du RbCI. 
Expérimentalement nous trouvons : : 


Intensité du pic de diffusion élastique par résonance 


= 10—3 
Intensité du pic Compton — 3,2.107. 


| 
L'abondance isotopique du Rb étant de 72,15 p. 100, on en 
déduit : 75, ou section efficace, par atome de SRb, de diffusion 1 


résonance du y de 150 keV émis après radioactivité 8 à un angle 0. 
moyen : 

LR UT à 
72:15 p. 100 


X 1,89.10723 X 


: 
= re 
Sr 1,5. 10725 cm2. 


Le libre parcours moyen du krypton (‘) étant de 5,9. 10-83 cm à une 
pression de 1: mm de Hg, la vitesse maximum du noyau de recul après. | 

ÿ 

i 


(#) La section efficace de diffusion Compton à 1100, ramenée à un angle 
solide de 4x pour les y de 150 keV, par électron est de 3,42. 10-25 cm?/électron. 
Elle varie peu avec l’angle au voisinage de cette valeur de 1100. A: ces 
grands angles de diffusion sur des atomes de Z aussi petits, et pour des y 
d’une telle énergie, la formule de Klein-Nishina s'applique bien pour tous. 
les électrons. 


(*) Traité de Chimie minérale de Pascal : Kr, propriétés physiques. 


Xon = 3:2: 1078 X 


DNS PE | 
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émission f d'énergie maximum de 0,83 MeV étant de 4,7 X 105 cm/sec, 
le parcours moyen entre les émissions 8 et y du noyau de recul a comme 
valeur maximum 3,7 X 10-4 cm si on admet une vie moyenne du niveau 
- excité de 150 keV de 0,8.10-° sec. Pour une pression de gaz dans la 
… Source de 8 cm de Hg, la probabilité de chocs devient très importante 
»et dans ce cas le recul apporté par l'émission 8 diminue d'importance ; 
… aussi n'avons-nous jamais utilisé de pressions de sources supérieures 
2 à : cm de Hg. Donc, dans ce cas, on peut admettre que les y portés à 
“ la résonance le sont, par le recul apporté par l'émission £. 

” Comme la largeur de raie d’origine thermique (0,23 eV) est du même 
ordre de grandeur que le déplacement d'énergie, E2/M — 0,285 eV, 
nécessaire pour porter ce y à l'énergie de résonance l'inégalité [23] du 
chapitre II n’est pas satisfaite : il faut dans ce cas, appliquer la for- 
mule [24]. Nous prenons une température T, (5) pour le chlorure de 
rubidium égale à la température ambiante (voir note (8) du chapitre Il); 
en faisant arbitrairement « — o comme première approximation (aucune 
…. corrélation angulaire B-neutrino et y-noyau de recul), en prenant pour 
tout le spectre 6 un 1/g (16) moyen égal à 1/400 keV, nous trouvons : 


Ne) 


Tiy2 (150 keV) — 3. 10-10 ( à) sec. 


# Cette série d’approximations est justifiée par le fait qu’une partie 
… importante des + portés à la résonance le sont autant par l’agitation 
thermique du noyau dans la source et le diffuseur que par le recul du 
> noyau après radioactivité 8, et par le fait que les chocs ne sont plus 
- tout à fait négligeables aux pressions employées. 


d 

s 

> II. — Recherche des coïncidences £-y diffusés par résonance. — 
- Nous n'avons pu observer de coïncidences B-Y diffusés par résonance. 
» En effet le taux de coïncidence que nous pouvions escompter d’après 
+ le résultat précédent était de 107 en prenant tout le spectre 6. Mais 
* comme nous l'avons expliqué au paragraphe précédent, nous avons 


(5) Nous prenons comme température de Debye pour le chlorure de rubi- 
» dium une température de l’ordre de 220° : elle est prise plus basse que la 
- température attribuée au chlorure de potassium (— 235°) ; une telle valeur 
- est vraisemblable quand on tient compte des valeurs voisines des propriétés 
physico-chimiques du CIRb et du CIK. De toute façon, avec une tempé- 
-rature de Debye plus basse que la température ambiante nous ne faisons 
pas une erreur supérieure à 3 p. 100 en prenant celle-ci comme température 

effective d’agitation dans un tel solide. 
(%) Nous avons calculé par intégration graphique la valeur de : 


2,62 à Ù 
: J W(W2— r)72(2,62 — W)F(Z, EJdW 
1 
< ilg > = ; 


2,62 » F 
Î WWE — 1) 72(2,62 — W)°F(Z, EjdW 
1 


mine + d'' dur 
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pour deux raisons à l'emplacement de la raie de 150 keV un fond impor-# 
tant qui conserve son amplitude relative, en coïncidence avec les 6.4 
Pour observer ces coïncidences, il nous aurait fallu faire une statistique! 
sur un temps 4o fois plus long que précédemment, ce chiffre étant 
l'inverse de l'angle solide sous lequel le compteur & est vu de la source ; 
ce qui aurait nécessité un nombre d'irradiations et un temps de travail 
prohibitifs. 

L'expérience nous montre donc que pour observer des coïnci- 
dences 8-Y diffusées par résonance avec notre dispositif, il faut employer 
un ‘y d'énergie nettement supérieure à 150 keV. 


j 


III. — Coïncidences retardées B-}. — Pour préciser la vie du 
niveau de 150 keV du #Kr nous avons étudié les coïncidences 
différées 6-y. La pente de la courbe de coïncidences donne une vie: 
T172 (8 + 0,5).10-1 sec. Le déplacement du centre de gravité de 
cette courbe par rapport à celui de la courbe obtenue avec le 41r keV 
de l'SAu, donne : 


Tape = (7 H 3). 10710 sec. 


Les deux courbes ont été tracées en prenant le même domaine d’ampli- 
tudes des impulsions dans les chaînes Bet y de notre électronique (fig. 17). 

De l’ensemble de ces mesures, en donnant un poids plus grand à la 
mesure obtenue par la méthode électronique des coïncidences différées, 


nombre de 
coincidences 


10 


CPE NT 


10 


=. 
40. 40 sec. 
-10 -8 TN CUT ao 2 + 6 4 


Fig. 17. — Coïncidences retardées B-y du %5Kr, comparées à 1$8Au, 
dans les mêmes bandes d'amplitude des chaînes B-Y- 
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qu’à celle obtenue par la méthode de diffusion par résonance, vu la 
série d’approximation nécessaire pour tirer un résultat de cette dernière 
méthode, la période peut être fixée à : 

T2 (150 keV — SR) — (5,5 L 2), 10-10 sec. 

Discussion. — La valeur définitive que nous donnons englobe tous 
nos résultats. Il ne faut pas s'étonner de l'incertitude qui affecte la 
méthode de diffusion par résonance étant donné le caractère vraiment 
indirect de cette méthode. 

Nous pouvons comparer notre résultat avec celui obtenu par coïnci- 
dences différées par Burgov et autres [14]; ils obtiennent : 

Tije = (1,14 + o,12).10 sec ou Ti1J2 = (7,9 + 0,8). 10710 sec. 
Ces deux résultats sont compatibles. 

Pour un M, pur, d'après le modèle d'émission d’un y par une parti- 
cule indépendante dans le potentiel du reste du noyau [55], on a 
T2 théorique — 3,7 X 10712 sec, en prenant comme moment magné- 
tique dipolaire de la transition celui du proton, égal à 2,79 magnétons 
nucléaires. Notre valeur expérimentale indique que l'interdiction de 
ce M, est de l’ordre de 150. De nos résultats si | m | est le moment 
magnétique dipolaire de la transition : 


| & |? expérimental — 0,052 + 0,020. 
D’après les valeurs habituelles des M, interdits dans les noyaux de Z 


impair [73], cette valeur de | y |? semble forte. Ceci est à comparer avec 


le cas semblable du y de 147 keV de ‘$iI. Cette valeur forte de | x |? 


pourrait être liée à un moment magnétique additionnel dû au couplage 
spin-orbite. 


CHAPITRE IV 
Expériences avec ‘As. 


L'expérience précédente nous a montré quelles caractéristiques devait 
posséder un radioélément, pour qu’il soit possible d'étudier les coïnci- 
dences 8-y diffusés par résonance. Nous avons choisi As facile à obte- 
nir sous la forme gazeuse convenable ; tous les états intermédiaires 
par lesquels on passe pour arriver à l’état fondamental du 75Se sont 
bien connus (fig. 18). Bien qu'a priort la transition $ interdite du 
re" ordre, 2 2+, de 2,41 MeV puisse paraître difficilement interpréta- 
ble, il y avait des chances pour que l'embranchement Al = 0 soit pré- 
pondérant ; ceci rend l'interprétation plus facile dans le cadre de ia 
théorie que nous avons développée au chapitre If, relative au cas des 
transitions interdites du 1°" ordre avec forme de spectre permise. 


e 
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76 As 26h 27 


3+261 


16%, 176Mev 
2+120 


2+ 0561 
0$60 MeV 


0+0 


76$Se 9% 


Fig. 18. Schéma de désintégration de #As d’après T'ables of Isotopes; 
Rev. Mod. Phys., 1958 ; le trait fort indique le mode de désintégration que 
nous avons étudié. 

Indications complémentaires : 


Les y de 648 keV et de 1,20 MeV sont en intensités à peu près égales: 


Caractère FE, de la transition de 560 keV par son coefficient de conversion 


de 2 p. 1 000 et par la systématique des premiers états excités des novaux 
y à 2 


pair-pair. 
log ft de la transition B de 2,41 MeV — 8. 
Vie du niveau de 560 keV : 


Typz = 1,2 X 1074 seconde par excitation coulombienne, 
— 2,3 X 10 H seconde par coïncidences retardées. 


I. — Préparation des sources. — Nous irradions l’arsenic sous. 
forme d’une dizaine de milligrammes d'oxyde As,0,. Nous attaquons 
dans A (fig. 19) sous vide, de l’amalgame de sodium par une solution 
alcaline très diluée de As,O,. Le gaz AsH, + H,0 produit est desséché 


As? O7 disais dans l'eau alcaline por soude 


Vide 


Manometre à 
/ 7 mercure 


Fig. 19. — Schéma de l’appareil de fabrication 
de l'hydrogène arsénié radioactif à partir de As,O;- 


| 
| 
| 
À 
| 


Lu. 


Qt 
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par de l’anhydride phosphorique en B et condensé en D à la température 
de l'azote liquide [4o] [79]. L'activité en A et en D nous donne le rende- 
ment de l'opération. Après remise à la température ambiante de D, nous 
y condensons seulement l'humidité résiduelle en y abaiïssant la tempé- 
rature à — 180 par un mélange de glace et de sel. Nous condensons 
en C, à la température de l'azote liquide, AsH, rigoureusement débar- 
rassé de vapeur d’eau, dans une ampoule transportable. L’hydrogène 
produit lors de la réaction de formation n'est pas condensé et n’est 
donc pas retenu. 

Le rendement de l'opération est supérieur à 50 p. 100, mesuré par le 

transfert d'activité de la forme As,O, à la forme gazeuse AsH, et peut 
atteindre 80 p. 100. Vu les volumes en présence, le réservoir-source 
» peut être rempli jusqu’à une pression de 6 cm de Hg de gaz AsH,. 
La décomposition de l’AsH, à l'abri de la lumière, notamment sous 
l'effet de rayonnement, ne dépasse pas 10 p. 100 en 4 jours, à condition 
d’avoir déshydraté complètement le gaz comme nous l'avons fait par 
— condensation fractionnée (17). Cette mesure de décomposition se fait en 
— regardant l’activité résiduelle du réservoir-source après l'avoir vidé 
de AsH,. 


II. — Conditions de l’expérience. — a) Détection. — L’embranche- 

ment qui nous intéresse est l’embranchement 8 à 31 p. 100 de 2.41 MeV 

suivi du y de 561 keV. Les 8 de l’embranchement de 2,97 MeV ne sont 
pas en coïncidence avec des y. Les B d'énergie inférieure à 1,76 MeV 
peuvent aussi être en coïncidence avec un y de 560 keV, C'est pourquoi 
nous mettons un écran de 0,69 g/cm? d’aluminium de façon à arrêter 
tous les B d'énergie inférieure à 1,55 MeV. 

. Pour réduire au maximum l'efficacité du cristal 8 d’anthracène au y 
de 648 keV, qui peut donner des coïncidences avec les y de 560 keV, 
nous avons réduit à 2 mm l’épaisseur de ce cristal. En coïncidence nous 
compterons donc sans sélection d’énergie, tous les 8 du spectre de 
2.41 MeV jusqu’à 1,60 MeV environ. Pouvant avoir des activités allant 
jusqu’à 10 millicuries nous compterons Jusqu'à 200 000 coups/sec sur 
le compteur $ ; ce nombre de coups est déduit par comparaison avec. 
un compteur y situé à plus grande distance, après décroissance de plu- 
sieurs périodes. 

La diffusion par résonance se fait sur du sélénium naturel en poudre 
et la comparaison est faite avec de l’arsenic naturel, également en poudre. 


b) Pression dans la source. — Pour des f de 2,41 MeV la vitesse 
maximum du noyau de recul est de l’ordre de Umax — 1.14.10$ cm/sec, 
pour une vie moyenne T, de l’ordre de 3,3 X 1071 sec ; cela donne un 


(17) Sans cette précaution, la vapeur d’eau présente favorise la décompo- 
sition de l’'AsH, sous l'effet du rayonnement. 
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parcours moyen de 3,75 X 105 em couvert entre le moment de l’émis- 
sion 8 et le moment de l'émission y. Prenons approximativement un 
un libre parcours moyen minimum, pour la molécule AsH;, de 
3,5.10-% cm (‘) à : mm de Hg de pression. Cela veut dire que nous 
pouvons employer des pressions de source allant jusqu’à 4 cm de Hg 
(soit 2 mg d’AsH, dans la source), sans être gêné par les chocs modi- 
fiant le recul du noyau entre les moments d'émission du $ et du y. 
Nous nous limiterons à des pressions de cet ordre pour que l'interpré- 
tation théorique reste valable. 

La validité d'emploi de la molécule AsH, et le fait que nous considé- 
rons le recul du noyau As, après émission d’un 8 ou d'un y, non per- 
turbé par sa présence dans une molécule ont été discutés au chapitre IT: 


c) Taux de coïncidence escompté. — Remarquons que la condition 23 
du chapitre IL est satisfaite ; elle s'écrit dans le cas présent 
560 keV > 128 keV ; l'agitation thermique est insuffisante pour porter 
le y à la résonance ; tout y porté à la résonance est émis par un noyau 
amené à l'énergie de recul suffisante, uniquement grâce à l’émission 8. 
Chiffrons les différentes grandeurs employées : 

À (500.keV) = 2,2 1x 870 10/6 

np) 

= a sommev: 
Prenons une valeur moyenne de g employée : 

SZ FAIM, 
On en déduit une valeur approximative de y2/2. 
Ana 2 1, ro) cmt SR. 

Comme le coefficient d'absorption des + de 560 keV dans l’arsenic 
est égal à x1/p — 0,08 cm?/g, nous pouvons prendre comme diffuseur 
jusqu’à 8,3 g de sélénium ou d’arsenic par centimètre carré. Compte 
tenu de l’absorption cela nous donne 4 g/cem? de diffuseur utile. Comme 


l'abondance de l’isotope 75 est de 9 p. 100 dans le sélénium naturel, on 
peut escompter la valeur suivante de : 


Xr/2 De hi. to. 

Dans la zone d'énergie utilisée pour les 8, en moyenne 26 p. 100 
des 6 reçus appartiennent au spectre étudié de 2,41 MeV ; les autres B. 
viennent de l’embranchement de 2,97 MeV. L'efficacité du cristal 
employé de 2 inches de hauteur est pour le pic photoélectrique du y de 
560 keV, d'environ 50 p. 100. Le taux de coïncidence {, à observer, vu 


les angles solides utilisés &, et w, est inférieur à 10-8 ; il est en fait de 
quelque 107. 


i 


(*) Cette Valeur est déduite des propriétés physiques de AsH,. Voir Traité 
de Chimie minérale de Pascal. 


but 


s Ées : 


éme à Che anni 


re mme samtins. 


nas 


CORRELATION ANGULAIRE BÊTA-GAMMA A LA RÉSONANCE 977 


Toute cette discussion est faite pour se rendre compte des ordres de 
grandeur des paramètres utilisés dans l'expérience et les calculs ébau- 
chés ont le sens d’une première approximation nécessaire pour prévoir 
l'expérience. 


d) Blindage. — Calculons le blindage nécessaire autour du cristal. 
L'angle solide ©, étant de l’ordre de 4/50, l'angle solide sous lequel 
la source voit le cristal y étant de l'ordre de 26, il faut que le coeffi- 
cient de transmission du blindage soit inférieur à 2,5. 1076 pour les y 
de 560 keV, vu la valeur escomptée de y. Nous avons choisi un coeffi- 
cient de transmission de 1076; u/p vaut 0,12 cm?/g pour ce y avec du 
plomb ; 12 em d'épaisseur de plomb sont donc nécessaires comme blin- 
dage entre la source et le cristal INa. 

Nous avons utilisé en fait 13 cm d’épaisseur de plomb pour réduire 
le mouvement propre du compteur y dans cette zone d'énergie, à un 
niveau acceptable pour rendre possible l'expérience. 


e) Coïncidences fortuites. — Le pic photoélectrique du y de 560 keV 
est centré sur le 62€ canal et s’étend du 55€ au 69e canal. Sans coïnci- 
dence dans cette zone d'énergie, le taux de comptage est de 1 coup par 
canal toutes les 30 sec ; ce qui fait 0,5 coup/sec dans la zone intéres- 
sante. Ce taux de comptage est observé en présence des diffuseurs, 
quand le compteur B reçoit 2.105 coups/sec. Avec un temps de résolu- 
tion voisin de 27 108 sec, le nombre des coïncidences fortuites est 
de 1 toutes les 20 minutes. 

Ceci est l’ordre de grandeur observé ; pour réduire le fond y en pré- 
sence de la source à une telle valeur, il a fallu non seulement interpo- 
ser entre la source et le cristal INa l’épaisseur de plomb calculée plus 
haut, mais encore blinder le détecteur y de façon à éviter de compter 
les diffusions sur la table et les supports et choisir l’angle le plus grand 
possible de diffusion des y. 


III. — Coïncidences B-Y diffusés par résonance. — a) Réalité du 
phénomène. — Devant d'aussi faibles taux de coïncidences, il fallait 
s’assurer que les coïncidences que nous enregistrions étaient bien dues 
au phénomène de diffusion par résonance. Voici les raisons et les pré- 
cautions qui montrent la réalité du phénomène. 

1° En faisant la différence entre ce qui est compté en présence du 
sélénium et d’arsenic, il est nécessaire d'éliminer le doute qui peut 
subsister, à savoir que le taux de coïncidences supplémentaires observé 
en présence du sélénium ne soit pas dû à une variation du bruit de 
fond moyen dans la zone des 560 keV, causée par les diffuseurs. Pour 
cela on enregistre les impulsions y en coïncidences sur un multicanaux 
(fig. 20). On ne remarque sur la figure représentant la diffusion par 
l'arsenic des y émis à 1020 des B aucun pic à l'emplacement qu aurait 
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le pic photoélectrique du y de 560 keV centré au 64e canal. Par contre 
(fig. 21) en faisant la différence entre la diffusion par le sélénium de 
la diffusion par l’arsenic, les 97 coups comptés en supplément entre le 
53e et 71° canal se répartissent bien suivant une raie de 560 keV aux 
erreurs statistiques près ; il s'agit donc bien de y diffusés élastiquement 
par le sélénium et non par l’arsenic. | #3 

20 Nous avions par erreur omis dans la préparation de AsH, l'opé- 


L 
Numero du canal 


Fig. 20. 


76As : coïncidences B-y diffusés. : 

Diffusion par l’arsenice des + de 560 keV émis à 102° des fB (80 heures de 
comptage). | 

On ne voit apparaître aucun pic à la place du pic photoélectrique du y 
de 560 keV centré au 64° canal. 


ration de retenue de la vapeur d’eau (voir note (17)) ; dans ce cas, la 
décomposition de AsH, a lieu en moins d’une journée : nous ne sommes 
plus en présence d’une source gazeuse, mais d’une source solide dépo- 


sée sur les parois du réservoir source. Dans ces conditions nous n'avons 


pu observer de coïncidences supplémentaires avec le diffuseur de sélé- 
nium par rapport au diffuseur d’arsenic, dans la région des y de 
560 keV. Ceci nous paraît être un argument décisif qui montre bien 
que le phénomène observé est dû à l’état gazeux de la source. C'est 
donc bien la mise en résonance des y par l’énergie de recul communi- 
quée au noyau par l'émission 8 que nous observons. 

Nous pensons avoir ainsi démontré dans ce cas la réalité du phéno- 
mène, coïncidence B-y diffusé par résonance (18). 


Mere 
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(#) On pourrait penser qu'une des meilleures preuves que les coïncidences 


comptées soient bien dues au phénomène de résonance, serait l’accord entre 
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b) Répartition dans le temps des coïncidences. — Pour des taux de coïn- 
cidences aussi faibles, nous avons pris la précaution d'enregistrer la 
répartition dans le temps, des écarts de temps séparant deux coïnciden- 
ces, de façon à éliminer les séries de mesures où des perturbations de 
fonctionnement des appareils auraient pu.se produire accidentellement. 
Pendant toutes les mesures où ne se sont pas produites de telles pertur- 
bations mais simplement une dérive lente et normale de l’appareillage 
électronique, les séries enregistrées, du point de vue distribution dans 
le temps, pouvaient être considérées comme bonnes. 


Nb de 
coups 


100 


Numero du 
canal 


76As : coïncidences f-y diffusés. 

Répartition en amplitude des 97 coïncidences comptées entre le 53€ et le 
71° canal : coups obtenus par différence de diffusion du + de 560 keV sur le 
sélénium et l’arsenie, le y étant émis à 1020 du $. Les canaux sont groupés 
deux par deux. 

La raie de 560 keV est centrée en comptage direct sur le 64€ canal. 


c) Résultats expérimentaux. — Dans les conditions décrites précédem- 
ment avec 2. 10° coups/sec comptés sur le cristal B, nous avons une coïn- 
cidence vraie toutes les 20 minutes avec les y diffusés par le sélénium 
dans la bande d'énergie des y correspondant au pic photoélectrique de 
560 keV. Les coïncidences fortuites observées avec un diffuseur d’arse- 
nic ont à peu près la même valeur ainsi que nous l'avons déjà expliqué. 
Pour observer 200 coïncidences dont 100 vraies avec le diffuseur de 
sélénium, et 100 coïncidences avec le diffuseur d’arsenic, il faut donc 


le taux de coïncidence mesuré et le taux de coïncidence théorique déduit de 
la période de 10-11 sec du niveau de 560 keV mesurée par coïncidences 


sl 


retardées. L'accord existe bien à un facteur deux près, mais ceci ne peut 


avoir la signification escomptée par le fait de l’accumulation des erreurs, 
notamment dans les grandeurs géométriques d’angles solides nécessaires 
à l'estimation théorique. 


#. 
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70 heures de travail. La précision obtenue sur les coïncidences vraies 
est de 25 p. 100. Le taux de coïncidences vraies est de 0,5 X 108 dans 
notre géométrie, correspondant à une vie du niveau excité de 560 keV 
de 0,5 à 2.10711 sec (18). Les chiffres cités sont une moyenne faite sur 
. une série d'expériences car les résultats varient d'une expérience à 
l’autre en fonction de l’activité et des réglages électroniques ; nous 
raccordons une expérience à l’autre, en comparant les activités des 
sources et l'efficacité du dispositif à coïncidence, grandeurs mesurables 
à tout moment surtout si l’on n’a besoin comme dans notre cas que de 
mesures relatives. 

Nous avons mesuré le rapport # (177°)/t. (102°). Le choix de ces deux 
valeurs d'angle est fait d’après la courbe de la figure 13 ; la position 
1020 est près de celle où la 
courbe est à son maximum, 
indépendamment de la 
valeur de x, ; à 117° # est 
sensible, autant que le choix 
des conditions physiques de 
l'expérience le permet, à œ, 
sans que /, ne soit trop petit. 

La valeur obtenue sans 
Fig. 22. — Répartition en amplitude des correction d’angles solides 

87 coïncidences y avec les f, à l'angle finis est : 

1170 entre les et les 8, obtenue par 

différence de Fes Ÿ de 560 v te (1 17°)/le (1020) 

sur le sélénium et sur l’arsenic. — 0,53 ss > 0,23. 


nb de coups 


L'erreur statistique est 
prise égale à 4/2n. La précision oblenue à 102° est de 24.5 p. 100 avec 
20/, coïncidences vraies et fortuites d’une part et 107 coïncidences for- 
tuites d'autre part (fig. 21). À 117° la précision est de 31 p. 100 avec 
278 coïncidences vraies et fortuites et 191 coïncidences fortuites (fig. 22); 


fe (rr70)/te (1020) — SRE AA D: 


204 — 107 

A est le rapport des taux de comptage moyen sur le cristal 6 multi- 
plié par les efficacités moyennes des coïncidences, à chaque angle. À est 
mesuré en regardant le taux de coïncidences 6-Y pour une position éloi- 
gnée, toujours la même, du compteur y, les réglages de l'électronique 
restant les mêmes : À — 0,623 + 0,008. 

B est la correction liée à la décomposition faible de AsH, : 


B = 0,95 + 0,02. 


d) Correction d’angles solides finis. — Supposons la source ponctuelle. 
Le cristal d’anthracène est vu de la source comme une surface circulaire 
comprise dans un cône de demi-angle au sommet égal à 801. Le diffu- 


seur y est vu de la source comme une surface elliptique ayant un rap- 
\ 
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port de 0,7 entre le petit et le grand axe. Pour la facilité du calcul on 
fait l’approximation suivante : on remplace l’ellipse par un rectangle de 
même surface, dont le grand côté a la dimension du grand axe et le 
petit côté x/4 fois la dimension du petit axe. L'erreur amenée par une 
telle substitution est faible, car la correction géométrique à faire reste 
faible, Une seconde approximation est faite ; comme la correction ne 
sera appliquée que pour la position 1020 très voisine de go°, nous sup- 
poserons que l'angle (0 + u’) entre deux rayons joignant la source à des 
points pris dans chacune des zones du est le même que l'angle (0+ u) 
entre les deux rayons allant au centre de ces zones ; la source voyant la 
grande dimension de ces zones sous un angle 8 faible, nous avons : 


cos (0 + u’) — cos (0 + u). 4/1 + sin? 6; B < 0,3 radian 


d’où &’ # « + 0°5 au voisinage de 1029. 

Dans ces conditions d’approximation, nous déterminons la probabi- 
lité relative P(u)du que l'angle entre les deux rayonnements soit 0 + u 
a du près, pour un angle moyen Ô de positionnement du diffuseur y 
et du compteur B. La correction C d’angles solides finis est déterminée 
graphiquement par : 


Uo 
1(8 + u).P(u)du 


Uy 


2 CREEre marre 
I(6) | P(u)du 
— 


Comme au voisinage de 117°, [(0) peut être considéré comme une fonc- 
tion linéaire de u, on a C (117°) — 1 ; en définitive, on a : 


Pour y 0 C (1029)— 1 — 15,5 p. 100 
= +1 C (1020) = 1 — 15,5 p. 100 —/4,0 p. 100 
A == — 1] C (102°)= 1 — 15,5 p. 100+ 4,0 p. 100. 


Appliquons la correction moyenne pour x, — 0, de 15,5 p. 100 au 
résultat expérimental : 


[te (x170)/ée (1020)] X CG (102°) = 0,45 + 0,195. 


IV. — Valeur de «, déduite du résultat expérimental. — Traçons la 
courbe théorique # (117°)/f (102°) en fonction de x. Nous devons la 
corriger légèrement de — 4 p. 100 pour « — — 1 et de + 4 p. 100 pour 
a«— 1, car nous n'avons appliqué qu'une correction moyenne de 
15 p. 100 à notre résultat expérimental. Entre ces deux corrections 
extrêmes, nous supposerons que la correction est une fonction linéaire 
de «,. La courbe théorique (fig. 23) s’écarte un peu de la forme droite 
et se trouve être une branche d’hyperbole, car la fonction £(0,)/4(0,) est 
en général une fonction homographique de «;. Du résultat expérimen- 
tal corrigé, nous déduisons & = 0,9. 


Are 
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+ 


Les erreurs statistiques permettent de choisir «, comme suit : 
— 0,15 < à < 1. 


Les valeurs trop négatives de «, sont donc exclues. jé 
La valeur « ——0,8 sera considérée plus loin; elle correspond à 

A » L#4 2 É 
te (azgo)/te (1020) = 0,78 : l'écart correspond à 1,7 fois l'écart réduit. 


te (7° ) 
le (12°) 


drà 


Fi | 1 &= 0 +1 


We LATE 
En Fig. 23. — Dans nos conditions expérimentales a ‘4 
8. 23 P ? 14. (xo2°) 
© 


te | 


en fonction de &, avec correction d’angles solides finis. 


a) Discussion des erreurs. — Bien que nous pensons avoir éliminé les 

| erreurs d'angle, de comptage, l’erreur due à la proportion faible de As w 

” ne se trouvant plus à l’état gazeux, nous ne tenons pas compte des | 
erreurs systématiques possibles. L’erreur due à la corrélation angu- ! 

4 % laire 6-Y est négligeable ; nous avons mesuré cette corrélation angulaire 

ER dans nos conditions expérimentales ; pour tout le spectre 8 compté, si 

% cette corrélation est de la forme 1 + y cos? 6 nous avons : U 


9 — 0,10 + 0,02 en accord avec [62] [74]. | 


L'erreur introduite est : 


1 + o,10 cos? (117°) 6 
1 + 0,10 cos? (1020) Rene ARE 
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b) Influence de l’état moléculaire de la source sur le recul du noyau. — 
Nous avons raisonné jusqu'ici en supposant le recul du noyau 6$e libre; 
en fait, le noyau de *%$e provient d’un noyau As faisant partie de la 
molécule AsH,. Regardons l'influence du reste de la molécule sur le 


» recul du noyau, dans le cas des trois hypothèses suivantes : 


» 


: 
#1 


x! 
x 


L'un 


19 Toute la molécule recule avec le noyau sans être rompue. 
L'erreur Av sur la vitesse v du noyau de recul est dans ce cas : 


= ESRE NE RT p+ 100. 
{ 


En fait, la molécule qui recule serait plutôt SeH, avec : 
Ace 
Tr #Æ — 2,6 p. 100. 


20 La molécule est fractionnée, il y a choc entre *6$Se et une molécule 
d'hydrogène : l'erreur maximum introduite sur la vitesse est dans ce 
cas : Av}o Æ — 5,3 p. 100. Un tel choc introduit un recul dévié d’un 


angle x; l'angle maximum | «| est : | «| < æ 4 2,6 X 10-2 radian. 


3° L'énergie de liaison E, est prise entièrement lors de la rupture, à 
l'énergie cinétique du noyau de recul; par l’émission B, l'énergie de 


» recul peut varier de 18eV à 112 eV, dans nos conditions de détection 


Av/v< —E,/2 x MV?/2Z —E,;/36 eV Z — quelques pour-cent. 


Quel que soit le mécanisme invoqué, nous introduisons, soit sur 
l'angle de recul une erreur négligeable de 2,6 X 10? radian au maxi- 
mum en plus ou en moins, soit sur la vitesse une erreur de quelques 
pour-cent maximum en moins. Pour que le y soit à la résonance, le 


noyau de recul doit être animé d’une vitesse v à l’angle + telle que : 


v cos @ — C.E/M — 2,37. 105 cm/sec. 


Or à 18 eV, énergie minimum du noyau de recul, correspond une 
vitesse minimum Umin — 0,8.105 cm/sec ; d’où cos ® < 0,35. Une 
variation de la vitesse de quelques pour-cent en moins se rattrape par 
une diminution Av des angles entre le recul du noyau et l'émission 


» du y. D'où Agmmax — — (AU/0)max: (48 PJ 1 : 


Ÿ 


; 


Ap < — (°) . ; < quelques pour-cent de radian. 


En conclusion, dans ce cas l’influence de l'état moléculaire ASH, de 


» Ja source sur le recul du noyau ne peut perturber la signification phy- 


. sique de la corrélation angulaire G-y à la résonance Tout au plus cette 


perturbation se traduirait par une diminution de l'angle entre le y et le 


* recul du noyau, ou à une augmentation de l’angle entre le yetle B; 


2Q 
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car le recul du noyau, dans nos conditions, est dirigé presque en direc- 
tion opposée au £ ; dans la moyenne des cas l'erreur sera bien inférieure 
au 1°, Ceci est bien dû à la petitesse de la masse H, devant la masse *6As. 


V.— Interprétation de la valeur de «,. — A) Conséquences mécani- 
ques. — Nous avions souligné, paragraphe C, chapitre Il, la prépondé- 
rance des conditions mécaniques sur le paramètre nucléaire «, pour 
cette expérience ; la forme générale des trois courbes & = 0, + 1 est 
voisine ; ceci veut dire que la corrélation à observer dans le cas de 
%6As, avec les limites étroites d'énergies prises près de l'énergie maxi: 
mum des B, est influencée plus par les conditions aux limites, 
D |E + cos 0.4/W2— |, liées aux lois de conservation de l’énergie 
et de la quantité de mouvement lurs d'une désintégration en 3 parti- 
cules B, v et noyau, que par le paramètre nucléaire «,. 

Le fait que pour une variation faible de 15°, de r02° à 117, nous trou- 
vions une corrélation angulaire B-y à la résonance diminuant de plus de 
moitié, est donc bien une preuve supplémentaire du processus à 3 par: 
ticules lors de la désintégration 8. 


B) Conséquences pour le type.d’interaction. — Pour interpréter la valeur 
de &, {70}, il est nécessaire de connaître la valeur de 42? dans le cas 
de *#6As. x? est le rapport des intensités des émissions partielles fB-v; 
correspondant aux éléments de matrice répondant aux règles, AJ = 1,0 
etAl= 10. 


a) Pipkin et Culvahouse [58] ont étudié l'alignement partiel du 


noyau #$Se* en mesurant l’anisotropie d'émission du y de 560 keV [28]; 
ils alignent d'abord le noyau As dans un cristal de silicium chargé à 
l’arsenic radioactif, par radiofréquence dans un champ magnétique ; 


l’alignement du noyau Se dépend, en effet, de l'alignement du noyau 


initial As et des probabilités P(AL) des différents moments angulaires ! 


possibles enlevés par les leptons AL— o, 1, 2. Ils en déduisent sans 
qu'ils puissent donner les erreurs : 


P(AL = 0)/P(AL = 1)Z 2,5. 


Par la relation : 


(0) : T1) Le 
P(AL = o) S1 Dre HE 
BINIE==ST) 2 C(4) ALES 
St “Ans 
5 ch 
On déduit : 
sit) 
TS Le 010 
SR 


‘ 


+! 


En ER ÉÉ e S  S don ages dé 2-4 


nine. 
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b) Boehm [9] a étudié la corrélation angulaire f-Y polarisé circulai- 
rement dans As ; le coefficient À d’anisotropie (voir chap. Il) est 
donné [53] par : 


re E 
pour unetransition 27 #3 25 >. 0+. 


Cette corrélation angulaire dépend, non seulement de l'alignement 
du noyau #Se* intermédiaire après émission des leplons par le 
noyau As, mais de l'orientation de ce noyau ; cette orientation dépend 
non seulement de la valeur de x? mais aussi du signe du rapport x des 
éléments de matrice : la relation entre À et æ comprend donc une 
indétermination de signe, ce qui donne deux valeurs possibles pour x?, 
suit x? > 4, soit x? < 0,14 déduites de la valeur de A (+ 0,03 + 0,12) 
trouvée en augmentant légèrement les erreurs indiquées. 

c) King et Peaslae [35] ont classé les transitions B interdites du 
1er ordre entre elles, notamment les transitions 2- — 2+; d’après les 
considérations développées dans ce travail, on peut déduire x? < 1 :ils 


pensent même que S{' ne doit pas intervenir dans ce type de transition. 
En effet, la valeur de log f# est grande; des éléments de matrice 
comme frs et [o.r qui, d'habitude, ne sont pas prépondérants peu- 
vent dans ce cas le devenir. 
: De ces trois travaux, nous sommes donc amenés à choisir x certaine- 
ment plus petit que 1 ; nous pouvons donc prendre la valeur précise 
tirée de la corrélation 8-y polarisé circulairement x? < 0,14. 
Appliquons les formules (19) du chapitre Il, pour une transi- 
tion 2- S 2+ # o+, la transition y de 560 keV étant une transi- 
tion E, pure; la valeur de F(7,. Jos Jar À N', dx, dx) est d’après les for- 
mules (7) et (8) : 


2-2 


7 
F= Âts, 2). ( 53 | Pa He 2, 0.2) 
“2 


A(2, 2) = — 1;{[1] donne F,(2, 2, 0, 2) = — 0,597 d'où F = 1/2. 


Dans le cas des interactions S, T : 


CORTE Ne 0 Ven 


Dans le cas des interactions V, A : 


Si x? < 0,14 on déduit : 
— 1 <a(S, T) < —0,8; AN A) "0,8. 
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É 


Dans ces conditions, notre résultat expérimental lié à la corréla- « 
tion B-y polarisé circulairement observée s’interprète clairement : # 
exclut la possibilité des interactions S, T et est seulement compa- 
tible avec les interactions V, A. Ceci est plausible à mieux que 
99,2 chances sur 100, correspondant à un écart dans un sens égal à 
1,7 fois l'écart réduit ; il y aurait moins: de 8 chances sur 1000 que : =” 
notre résultat soit compatible avec les interactions S, T. Ces conclu- 
sions ne sont valables que dans l'alternative de V, A ou S, T et ne sont 
plus valables s’il y a possibilité de mélange ; dans ce dernier cas, nous! 
ne pourrions conclure que V, A > S, T. 


C) Conséquences proprement nucléaires. — Si l’on admet les inter- 
actions V, À exclusivement, la corrélation angulaire 8-y à la résonance! 
lève le doute dans l'interprétation des résultats de corrélation angulaire 
B-y polarisé circulairement pour les transitions 6 permises ou inter- 
dites ; dans le cas de *6As notre résultat permet de choisir sûrement :! 


LUN, A) <= 0,188 | % 


" 


où : 


> — 
Je QUE 
Pour ce type de transitions 2 L£ + partant de l’état fondamental! 
d’un noyau impair-impair au premier état excité 2+ d’un noyau pair-\ 
pair, il est montré [35] par la statistique de leurs valeurs anormales de 4 
Jtllog ft = 7,55 H 0,47] qu’elles appartiennent à un même groupe. Au ‘4 
sein de ce groupe, on peut étendre la relation Si € SÛ) au cas” 
du Rb, ce qui n’est pas en contradiction avec la corrélation angulaire. 
B-y polarisé circulairement trouvée très faible [9] [19] ; A — 0,08 + 0,09: 
pour #Rb. Mais on ne peut certainement pas étendre cette relation au 
cas de Au, où la forte valeur de A (A 0,50) indique que sit) et s{0) 
sont du même ordre de grandeur. 


C4 
: 
% 
Pour ce groupe, la forte valeur de ft s'explique parce que le modèle 


2 | RCA à 5 
(Gi + m0 <| fer) le — tue 


en couches à orbites individuelles n’est pas strictement valable ; le 
modèle en couches indique un Aj = + 2, si A7 est le changement de 
spin d’une seule particule ; ce A7 excède le changement A} = o du spin 
du noyau ; c'est une raison d’interdiction qui explique la faible valeur 
des éléments de matrice. Î 

La variation de x? pour Au comparé à As, Rb doit s'expliquer ( 


par une différence dans la structure, soit des états 2- initiaux, soit des 
états 2+ finaux (19). 


(*) Cette analyse est confirmée indépendamment de nous par H. J. Fiscn- 
BECK et R. G. Wirkixson, Phys. Rev., 1960, 120, 1762 : ils analysent la corré- 


lation angulaire B-y et la forme permise du spectre dans le cas du S6Rb ; 


# 


1 RSR NUE è LA + 
à 6 ; 
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VI. — Influence des facteurs négligés. — Récapitulons la série 
d'hypothèses simplificatrices que nous avons utilisées : 


a) forme permise du spectre, 

b) termes en &«Z/2p négligés dans les fonctions de corrélation B-v 
relatives à certains éléments de matrice, 

c) matrices B;; négligées, 

d) existence d’une corrélation angulaire B-y négligée, 

e) polarisation des y négligée. 


1) Éléments de matrice négligé. — Remarquons que le critère de 
forme permise peut, dans certains cas, être illusoire ; la forme permise 
du spectre peut provenir de compensations accidentelles de termes sans 
que ceux-ci soient nuls. Les quatre premières hypothèses forment 
un tout; si la forme permise du spectre était établie en toute rigueur, 
elle ne serait compatible qu'avec une corrélation angulaire B-y stricte- 
ment nulle. Soit la fonction : 


A(0, W)= a{W) + a(W).P, (cos 0) 


donnant la corrélation angulaire £-Y en fonction de l’énergie W du B; 
&p(W) représente la forme du spectre $ et peut se mettre sous la forme 
d’un trinôme du second degré, en fonction de V = 42/20 ; a(W) se met 


» sous la forme d’un binôme du premier degré en V ; d’autre part, les 


matrices B;; ne rentrent que dans les monômes de degré nul en V; 
N vaut 7,9 MeV pour As. Les approximations a, b, c, d reviennent 
donc à ne considérer que les termes en V? et à négliger les termes en 
Vi et en V°. Mais comme la forme permise du spectre n’est établie 
qu'avec une certaine précision, on peut avoir forme permise et pourtant 
corrélation angulaire B-y; exemple “Au, I86Re, etc. 


3- æ{[W) .. A (1800) — A (go0) 
2: alW). A (9o°) 


Calculons a,(W) et 
en ne prenant que les termes en V? en Vi; en V°, on ne prend que les 


termes contenant la matrice B;;. Si on tient compte que a? 1, pour 
les matrices de moment angulaire 1, on ne prend que le terme en V?: 


fer.c.[e — Ch. V2+(i— GC). < (Ph pY| 


> — 
xs 


a W) = 


2 2 2 
d+p 2 
CA 


RE [Ca + (Ex — M1) Gv]? + [B;;[2. Mr RE 


ils en déduisent que les éléments de matrice, correspondant à un moment 
angulaire égal à 1 emporté par les leptons, sont très petits. Ils pensent qu’une 
analyse théorique doit examiner la règle de sélection forte qui empêche x? 
d'être égal à 1. é 
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| B;; |-sin 0 pp 


3 a(W) 3 I 
DA NN)PRe 20 ER = OM TN 
o[W) Vi2r, 9] erli-t) 


| | 
} l 


> — $ 
S est l’angle de déphasage entre les matrices B;; et fer. On tient 


compte des coefficients de Clebsch-Jordon, liés aux spins. 
La corrélation B-y de 10 p. 100 dans ce domaine d'énergie s'explique 


donc avec : 
| B;; .sin Ô 
FES Ir Cure 
| [= = 
| s.r|.(1 — ti) 


p+q est presque constant dans une grande partie du spectre ; 
p + q = W; la forme permise du spectre [59] autorise la présence de 
5 p. 100 d’une forme de transition unique, q? + p?, d'où : 


B.: Ê.(q? + p°) . Be 
Bi PE << 9 p. 100 ou REA 


= 2 | I 
af ae Aer vs | au y 
125 | HE .( — KV | CE À ee 
| 


en remplaçant q? + p? par W$. 

La forme permise observée est donc compatible avec la corrélation 
angulaire 6-Y observée. Le développement de aç(W) permet de voir 
apparaître les termes négligés'; un terme tout au plus de 5 p. 100 du … 
terme principal lié à la matrice B;; et un terme : 


(1 — 0). fer! 


égal à 24 p. 100 X (1 —C,) ! du terme principal. Négligeons le premier 
terme lié à B;; et remarquons que le deuxième terme correspond à une 
corrélation angulaire $-v, dans nos conditions, de la forme 1 + cos & 
(voir le chapitre IL et [27] [51]) : ce qui a tendance à augmenter encore 
la valeur théorique de «, (V, A) ; on a bien &, (V, A) > 0,8. À 

De la même façon dans le cas des interactions S, T : 


cf Lun qg\| 


TS 


2 


AUS "AU 


ag W, = | Jes.r 


— 12 2 
+ ve] fée x ft mn) + Ece +] BP RE 


Æ 


— —|2 
Le terme? .(p—g).V.C3.| |o.r est égal à 20 p. 100 du terme 


principal, et lui correspond une corrélation angulaire 1 — cos 0 [27] [51]: 
ce qui a tendance à diminuer encore la valeur théorique de &, | 


a(S, T) < — 0,8. 


En résumé, le fait que nos quatre premières hypothèses simplificäa- 
trices ne soient pas entièrement valables ne peut que renforcer l'inter- « 
prétation donnée. | 


, 
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2) Polarisation rectiligne des y négligée. — Comme cette transition B ne 
fait intervenir presque exclusivement, d’après les expériences, que des 
moments angulaires totaux nuls emmenés par les leptons, le noyau ne 
se trouve que peu polarisé à la suite de l’émission 8 ; le y n’est donc 
que peu polarisé, et rectilignement, et circulairement : ce qui justifie 
notre hypothèse simplificatrice, d'autant plus que la variation de 
l'angle 6 étant très faible, de 1170 à 102°, cet effet ne peut jouer beau- 
coup La polarisation rectiligne des ÿ à la suite d’une transition 8 a 
été mesurée [31] dans le cas de 6As; la valeur trouvée est 
— 0,114 + 0,035 en accord avec la valeur de la corrélation angu- 
laire 8-7. 


3) Interaction P négligée. — D'après les derniers travaux [16] l’impor- 
tance de P ne peut dépasser quelques pour-cent de A ; l'interaction P 
ne faisant intervenir qu'un moment angulaire nul enlevé par les lep- 
tons, la valeur de x; pour P serait de — 1 ; la présence de P ne peut 
que favoriser les valeurs négatives de «; et, par conséquent, renforcer 
notre interprétation. 


4) Diffusion des électrons. — Estimons grossièrement l'influence de la 
diffusion des électrons dans la source, ou plutôt sur les parois en alu- 
minium du réservoir source ; deux électrons sur trois, vu les angles 
solides, peuvent choquer les parois ; sur ces deux électrons, ceux qui 
pourront être comptés seront ceux qui auront été diffusés dans le phé- 


nomène dit « diffusion en arrière » ; soit p le coefficient de diffusion en 


arrière défini par Bothe [11], soit ©, l’angle solide moyen d’où l’on voit 
le compteur 8 de la source. Là proportion d'électrons qui auront été 
diffusés parmi ceux qui seront comptés est 2pw/w — 2p. L'énergie 
moyenne des 8 comptés est voisine de 1,9 MeV, l’énergie la plus basse 
des 8 comptés est 1,55 MeV : si nous appelons E l’énergie de l’électron 
après diffusion d’un électron d'énergie E,, E/E, varie donc de 1 à 0,8. 
Les expériences de Bothe [11] permettent de déterminer p < 3 p. 100 
pour l'aluminium ; la proportion d'électrons diffusés est donc inférieure 
à 6 p. 100. L'effet de la diffusion ne peut être qu’en moyenne de chan- 
ger l'angle 0 en x — 6, donc de passer dans une zone d’angle où iln'y 
a plus de coïncidences B-y à la résonance ; en conséquence, l'effet peut 
être inférieur à 6 p. 100 sur la valeur de { mais n'apporte aucune per- 
turbation au rapport : £ (1170)/éc (1022). 


VII. — Travaux similaires. — À notre connaissance, il n'existe 
que deux travaux similaires : 


a) le travail d’une équipe anglaise [10] sur #Ne ; 
b) le travail d’une équipe soviétique [13] sur #Na. Ce travail est un 
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peu différent car ils utilisent la corrélation angulaire y-Y à la réso- 
nance à la suite d’une radioactivité f£. 


N. E. Booth, G. W. Hutchinson, A. M. Segar, G. G. Shute et 
D. H. White utilisent le #Ne ; l'émission 8 est Gamow-l'eller pure (la 
différence de spin isotopique des deux niveaux est 1); l'interprétation 
dépend fortement du mélange E,M, de la transition y, en intensité et 
en signe ; le coefficient de conversion et la corrélation angulaire y-Y 
leur donnent une valeur de 3 faible et légèrement positive. Dans ce 
cas, l’asymétrie théorique go°/180° pour tout le spectre B passe de 0,9 
pour l'interaction À à 1,15 pour l'interaction T ; leur résultat expéri: 
mental est 0,56 + 0,24 (ils prennent comme erreur statistique la dévia- 
tion standard ou 4/n) : les auteurs concluent à un meilleur accord dé 
leur expérience avec À plutôt qu'avec T, sans qu'ils aient apporté une 
preuve certaine de l'interaction A. Leurs difficultés expérimentales sont 
grandes car la vie du niveau est de 1071 sec ; ce qui dans leur géomé: 
trie donne un y sur 2.104 à la résonance et 2 coïncidences par heure} 
pour un taux de comptage en B de 10ÿ c/sec. | 

W. A. Burgov et I. V. Térékhov utilisent le 2Na ; le y de 1,35 MeV 
est émis après deux émissions successives, une émission 5 Gamow: 
Teller pure à cause du changement de spin isotopique AT = 1, et une 
émission d'un y de 2,76 MeV : la corrélation angulaire y-Y à la réso- 
nance dépend de l'émission 6 et du type d'interaction. La valeur légè- 
rement négative trouvée pour la corrélation f-v, À= — 0,25 + 0,22. 
indique À >T; ici non plus le résultat n'exclut pas la présence! L: 
de T. 4 
Il faut se souvenir que la forme statistique du spectre permis 4 
la présence du terme de Fierz : on ne peut avoir que S, T ou V, A. En &: 
associant cette conséquence avec notre résultat sur As ou avec le résul- 
tat sur #Na, les expériences de corrélation B-y à la résonance permet- 
tent de conclure à l’exclusion de S, T et à la seule présence de V, A. 
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RÉSUMÉ ET CONCLUSIONS 


Nous décrivons dans cette thèse la réalisation d’un ensemble électro- 
nique de comptage en coïncidence « rapide-lent » ; l'originalité de ce! 
dispositif réside dans les taux de comptage élevés qu'il peut supporter, ! 
grâce en particulier à l'étude d’un sélecteur d'amplitude à durée d’ana- 
lyse fixe, pouvant être définie à 5.10-° sec près. 

L'utilisation de la corrélation angulaire B-y à la résonance permet, en 
principe, de connaître le type d'interaction en jeu dans l'émission B, 
sans avoir la difficulté de détecter le noyau de recul. Nous avons étudié 
les modalités d’une telle expérience, et étendu la théorie aux transi- 
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Photo n° 2. — Montage de la source gazeuse au centre du cylindre, 
le photomultiplicateur $ étant enlevé. 
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tions B interdites du 1°° ordre, ce qui permet d'élargir notablement le 
champ d'application de ce type d'expérience. Que la transition soit per- 
mise ou interdite du 1°" ordre, notre théorie montre que dans la 
plupart des cas, il est nécessaire de coupler cette expérience à une expé- 
rience permettant de connaître les probabilités respectives des différents 
moments angulaires emportés par les leptons ; une expérience de cor- 
rélation angulaire 8- polarisé circulairement peut suffire. Un tel cou- 
plage réalisé permet, sans trop d'ambiguïté, de lier directement le 
résultat expérimental au type d'interaction ; à part les cas simples où 
l’on sait qu'une transition permise est pure, Fermi ou Gamow-Teller, 
l'interprétation n’est pas plus directe avec une transition permise 
qu'avec une transition interdite. 

Nous avons d’abord tenté d'appliquer cette étude théorique au cas. du 
#’Kr ; l'échec de cette tentative n’a pas été entièrement négatif, car il 
nous a permis de déterminer la période du niveau de 150 keV du #Rb, 
T2 = (7 + 3).10-1 sec, grâce aussi à l’emploi de la méthode des 
coïncider:es retardées. 

Nous avons réalisé la corrélation B-Y à la résonance dans le cas de 
SAS; notre résultat expérimental permet, à mieux de 99,2 chances 
sur 100, de confirmer l'interaction V, A, bien que peuvent entrer en 
jeu pour une telle émission $ 13 éléments de matrice inconnus : notre 
théorie montre qu’en réalité les éléments de matrice se classent en trois 


roupes S{) S{1) et S/2) et qu’il suffit de connaître par d’autres méthodes 
STOoup 1 » D1 1 q P 


le poids respectif de ces groupes. 
Comme le montrent les deux autres expériences réalisées à ce jour 


» sur Ne et Na, du type corrélation angulaire B-Y à la résonance, et 


comme le montrent aussi les expériences basées sur la détection du 


- noyau de recul après émission f} les résultats apportés par une seule 
expérience peuvent être sujets à caution : les variations des résultats 


expérimentaux sur le sujet en sont la preuve. 
Après le grand nombre d’expériences réalisées depuis 1956, où fut 
découverte la non-conservation de la parité dans les interactions faibles, 


le nombre extrêmement grand d'expériences réalisées tend vers le 
- même résultat, les interactions V, À, et semble fournir un faisceau suf- 


LL 4 À 


fisamment convergent de preuves expérimentales. Le nombre d’expé- 
riences sur ce sujet tend à diminuer jusqu’à être presque nul en cette 
année 1961. Cette raison d'intérêt scientifique, jointe à la difficulté 
expérimentale de ces expériences, rend l'avenir de cette méthode 
assez restreint pour l'instant. Son intérêt est d’avoir, à un moment où 


cela était nécessaire, apporté une contribution à la connaissance du type 


d'interaction dans la radioactivité £. 


(Laboratoure Joliot-Curie de Physique Nucléaire, 
Faculté des Sciences, Orsay, S.-et-0.). 


) W. BoTxE. 
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ÉTUDE DE LA SATURATION 
ET MESURE DU TEMPS DE RELAXATION 
DANS LA RÉSONANCE FERRIMAGNÉTIQUE 
DU GRENAT D’YTTRIUM 


Par Micuez SAUZADE 


INTRODUCTION 


Les expériences de résonance sur les spins électroniques dans les 
substances ferro- ou ferrimagnétiques sont, dans leurs principes, 


- semblables à celles mettant en évidence la résonance des spins électro- 


niques dans les corps paramagnétiques. Toutefois, ces expériences 
présentent certains caractères propres, parfois déconcertants, dont 
l'interprétation est délicate. 

La résonance ferromagnétique a été mise en évidence par Griffiths (16) . 
en 1946 sur un film de métal magnétique. Les valeurs du rapport 
gyromagnétique g déduites des travaux de cet expérimentateur en utili- 
sant la condition habituelle de résonance : 


© = = H, (1) 


» étaient très supérieures à la valeur théorique correspondant à un élec- 


tron libre. Kittel (21) a révélé l’origine de cette anomalie apparente en 
calculant plus exactement les composantes effectives du champ agissant 


sur les spins : en particulier il introduisit un facteur démagnétisant 


pour le champ HF. La pulsation de résonance dépend alors de la forme 


{!) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris 


pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 


1961 devant la Commission d'examen. 
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de l'échantillon utilisé. Elle est donnée, pour un disque mince placé 
dans un champ statique perpendiculaire à son axe, par la relation : 


= É (BH}, (2) 


la fréquence correspondante est appelée « Fréquence de Kittel ». Les” 
valeurs de g obtenues en utilisant la relation (2) se rapprochent alors! 
de celle d’un spin libre. Dans le cas d’une sphère la relation (1) reste 
inchangée car le champ démagnétisant est parallèle et proportionnel à 
l'aimantation et n'intervient pas dans le produit vectoriel constituant lé 
second membre de l'équation du mouvement : 
PS | 
(M À H). (3) 
En 1953, Damon (7) mettait en évidence d’autres traits originaux de, 
la résonance ferrimagnétique en saturant un échantillon sphérique de 
ferrite de nickel. Il remarquait notamment que la saturation de l’absorp: 
tion y” à la résonance s’obtenait pour une intensité du champ hyper: 
fréquence beaucoup plus faible que celle correspondant à la saturation 
du moment M, et observait la présence d’un second pic d'absorption” 
pour des champs statiques bien inférieurs au champ de résonance, Les" 
travaux de Damon ont été«complétés par Bloembergen et Wang Gi 
en 1954. Ces auteurs ont étudié la saturation de y” et de M, en fonction 
de la température et ont remarqué que les courbes représentant les 
variations de x” et de M; en fonction du champ hyperfréquence sem 
rapprochaient d’une manière continue lorsque la température s'élevait. 
et se confondaient au point de Curie. | | 
Suhl (39) en 1956 a donné une théorie satisfaisante de ces phénomène 
de saturation en résonance ferrimagnétique en introduisant les « Ondes" 
de spin ». Cette théorie a été complétée par Schlômann (31) en 1999. 
La résonance ferrimagnétique étant utilisée dans de nombreuses 
applications pour la technique des hyperfréquences, une étude intensive“ 
des propriétés des ferrites a permis de mettre en évidence différentes 
anomalies nouvelles. White, Solt et Mercereau (38) et Dillon (9) ont 
observé des courbes d'absorption de forme complexe révélant la présence 
de nombreux maxima dans le cas d’un disque ou d’une sphère. Ce 
phénomène a été expliqué par Walker (41) qui calcula les différents! 
modes de précession possibles dans une sphère : ils diffèrent les uns des! 
autres par la répartition spatiale de l'angle 0 de précession qui n’est! 
plus uniforme dans tout l'échantillon. | 
L'étude de la résonance des ferrites du type grenat a été menée acti-. 
vement depuis la découverte du grenat d’yttrium par Bertaut et Forrat (3). 
en 1996. Dillon (10) le premier a mis en évidence la finesse de la raie 
d absorption de cette substance, qualité des plus intéressantes pour les 
applications. 


Notre travail a été consacré à l'étude : 


in on 2 dm 2 Con ten Te dite fe, Mis ts. ès 
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1° dela variation de l'absorption y" et du moment M, d’un monocris- 
tal de grenat d’yttrium ; 


29 à la détermination dés temps de relaxation. 

Nous exposons dans un premier chapitre, l’étude théorique des phé- 
nomènes de saturation à la lumière des travaux de Suhl et de Schlô- 
mann (31) (39) et nous analysons l'influence des différents paramètres 
sur la largeur de la raie d'absorption. Dans le deuxième chapitre nous 
indiquons le principe de la mesure de M, et de y” et nous décrivons 
d’une manière détaillée le dispositif expérimental. Un troisième chapitre 
est consacré à l’énoncé et à la discussion de nos résultats. 


CHAPITRE PREMIER 


Théorie. 


La connaissance des caractères particuliers de la résonance ferrr- 


- magnétique étant indispensable pour réaliser des dispositifs à ferrites 


fonctionnant aux hyperfréquences, il était nécessaire d'établir sur une 
base solide une théorie des effets observés. De nombreux théoriciens 
dont les plus actifs ont été Suhl, Schlômann et Clogston (5) (31) (39) 
ont abordé ce problème et ont expliqué de manière satisfaisante les 
phénomènes expérimentaux. 

Il est assez paradoxal de remarquer que les anomalies mises en évi- 
dence et qui ont en général un caractère nuisible dans les applications, 
sont dues aux forces d'échanges dont la présence rend particulièrement 
intéressant l'emploi des ferrites aux hyperfréquences. Ces forces 
d'échange qui tendent à maintenir les spins parallèles entre eux peuvent 
être, en effet, La source d’ « ondes de spin » sous l'influence de diverses 
excitations. 

Les ondes de spin ont été introduites en physique par Bloch pour 
déterminer théoriquement la loi de variation de l’aimantation à satura- 
tion d’un corps ferromagnétique en fonction de la température (aux très 
basses températures). Elles permettent, en résonance ferrimagnétique, 
d'expliquer d’une manière satisfaisante, les anomalies observées. Ces 
ondes de spin peuvent être excitées par un champ hyperfréquence de 
forte intensité, c’est le phénomène de saturation que nous étudierons 
au paragraphe A. Elles peuvent tout aussi bien être excitées par l'inter- 
médiaire d’un couplage avec la précession uniforme créé par les inho- 
mogénéités de surface ou de volume. Elles ont alors pour effet d'élargir 


- la raie d'absorption. Nous étudierons ce phénomène au paragraphe C 


après avoir justifié le choix d’un échantillon de grenat d’yttrium pour 
effectuer nos expériences et fait une brève étude de ce matériau au 


paragraphe B. 


298 MICHEL SAUZADE 


A. — Résumé de la théorie de la saturation 
en résonance ferrimagnétique. 


a) Introduction. — Le mouvement du vecteur aimantation M est régi 
par une loi de la forme : 


A ==: > : 
se — y(M À H)+ un terme d'amortissement, (F2) 
t 


H est le champ total au point r et au temps é, il comprend le champ, 


directeur, le champ démagnétisant, le champ d’anisotropie et si M varie] 
assez rapidement en fonction de r, un champ représentant la force] 
d'échange entre les spins non parallèles. Nous admettrons avec Suhl 
qu’en un point la grandeur de M se conserve au cours du temps et nous 
prendrons comme terme d'amortissement la quantité : 


ES | 

ER [M A a (1.2) 
M 
qui ne fait intervenir qu’un seul paramètre «. Cette loi a été introduite! 
la première fois par Landau et Lifschitz (23). | 
Dans le cas d’un ellipsoïde, le champ H étant appliqué suivant l'axe! 
principal, les champs démaghétisant et d’anisotropie sont uniformes, | 
les spins sont parallèles, l’équation (1.1) a une solution bien connue : ! 

pour un champ hyperfréquence de la forme À cos wf, À sin wé, o, elle 
s'écrit : L 
: jot F 
Met My — Me, (1.3) 4 
DCE rés È 


2 


AH = 2 «w/y est la largeur de la raie d'absorption, &4, est la pulsation « 
correspondant à la fréquence de Kittel. | 


Lorsque l’on peut négliger l’anisotropie, la pulsation à la résonance 

a pour expression : | ù 

és = V6 4 TN: — NM] (Ho — 4m(N:—NyM}, (1.4) À 

Ne N,, N; sont les facteurs démagnétisants suivant les axes x, WE 
ils ne dépendent que de la forme de l'échantillon. 


Les équations (1.3) et (1.4) peuvent s'exprimer en fonction des 
variables réduites suivantes : 


— F 
O8— yh, CES YH,, Om — kryM, D : ; 


MT = My + J My ME = My — }Mys 


elles deviennent alors respectivement : 


: wejot > 
TE ns — I COUR 
CONTE 2 0 LUCE (1: 5) 


RÉSONANCE FERRIMAGNÉTIQUE DU GRENAT D'YTTRIUM 999 


ge —= [On —(N; — No\ow] [ou — (N:— Nyon]. (1.6) 


. La susceptibilité peut être représentée par la partie imaginaire de 
l'équation (1.3), on a donc ; 


LE YMYyAH LR 1/4 T(o,,x0) 
(Se @) CET YEATTà (o — ©,4)? + do? | C7) 


L 


A la résonance x” dépend de M/AH dans le domaine linéaire loin de la 
saturation, c'est-à-dire tant que le champ hyperfréquence est inférieur 
à AH. Quand cette condition est réalisée, y” décroit rapidement lorsque 
le champ hyperfréquence augmente, ce phénomène est connu sous le 
nom de saturation. 
Le comportement d’un corps ferrimagnétique est assez différent et 
Damon (7) a trouvé expérimentalement que y” commençait à décroître 
» pour des champs hyperfréquences de l’ordre de AH/100. 
… Ce phénomène qui a surpris les premiers expérimentateurs a pu être 
» expliqué par Suhl. Le calcul est facile lorsque l'échantillon a la forme 
- d'un disque mince, le champ s'atique étant normal au plan du disque. 
» On a alors : 
Na Ny—="0 Noee15 


Orés = Y Ho — 47) = où — ou. 


La relation (1.5) est toujours valable, lorsque le champ hyperfréquence 
n’est pas trop important, à condition de remplacer @74 par 4, défini 


par l’équation : 
Oés = Y(H5 — RM) = On — OmMz 
; 

Es Sn : a A 
| avec M; — 1/1 — [mt 1—;}|mt 8. Nous pouvons écrire : 

o2 

| M= 1 —; ns (1.8) 
\ 2 [o — (w,, — w,,m,)? + oo 


On peut donc encore déterminer m,, mais la formule (1.8) montre que 
m, figure cette fois dans la fréquence de résonance : corrélativement, 
» certaines solutions décrivent des états instables. Supposons en effet que 
+ H, soit tel que ou soit légèrement inférieur à la valeur de résonance 
- (© — wumn.) et que l’angle de précession s'ouvre légèrement, il y a une 
» réduction de m, et un léger accroissement de on — ow/nz. le dénomi- 
» nateur décroît et M, décroît à nouveau, l’angle de précession croît donc 
- indéfiniment jusqu’à ce qu’un nouvel état d'équilibre soit établi. 

On trouve les conditions d’instabilité en différentiant l'équation (1.8) 
_ par rapport à m,. On résout l’équation d'instabilité par rapport au 
? champ hyperfréquence et l’on détermine le seuil du champ hyperfré- 
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quence. désigné en général sous le nom de champ critique : Suhl trouve # 
l'expression suivante dans le cas d’un disque : 


08 AH | 
Rerit = AH VE (1.9) ! 


Nous voyons donc, en conclusion, que la présence de m; dans le déno- 
minateur de l'équation (1.3) peut introduire, dans certaines conditions, | 
des instabilités qui tendent à faire croître indéfiniment l’angle de pré-, 
cession. Le champ critique ainsi défini est bien inférieur à AH, les M 
instabilités surviennent bien avant que le phénomène de saturation dont | 
nous avons parlé précédemment apparaisse. 

Les expériences de Damon et.de Bloembergen et Wang ayant été! 
effectuées sur une sphère, Suhl a cherché à relier le comportement anor- Î 
mal de y” au phénomène d’instabilité dont nous venons de décrire le! 
mécanisme. Des termes non linéaires pourraient être introduits du fait!" 
de l’anisotropie cristalline mais les champs d’anisotropie étant bien| 
inférieurs à 4xM, le champ critique qui pourrait en résulter serait bien Ê 
supérieur au champ critique observé expérimentalement. en: 

Dans une sphère isotrope «,6 ne dépend pas de M, pour le mode de 
Kittel, l'explication précédente ne peut donc pas être valable, Suhl a M 
pensé que les instabilités pouvaient provenir des autres modes de pré- 
cession. Les modes de précession possibles dans un échantillon sphérique 
doivent être compatibles avec ies forces d'interaction et les conditions 
aux limites exigées par les lois de l’électro-magnétisme. 1 

On peut toutefois, pour simplifier le problème, diviser les modes de 
précession en deux catégories. Dans une première catégorie, on classe 
les modes de précession calculés en tenant-compte des conditions aux 
limites mais en négligeant les forces d'échange, on trouve ainsi (Wal- 
ker (41)) une suite discrète de modes analogues aux modes d’une cavité. 

Pour calculer les modes appartenant à la deuxième catégorie, on tient 
compte des forces d'échange mais on néglige les conditions aux limites. 
Dans ce groupe, certains modes sont représentés par des « Ondes de 


spin » progressives ou stationnaires, ondes qui peuvent se mettre sous 
la forme : 


— — = + 
Om = Smpeilet-k r). 

Ces modes ne satisfaisant pas aux conditions aux limites, la longueur 
d'onde des ondes de spin correspondante doit être petite devant les 
dimensions de l'échantillon. C’est en étudiant cette deuxième catégorie 
de modes de précession que Subl a pu établir une thévrie satisfaisante ! 
de la saturation. Nous nous intéresserons tout d’abord, par analogie au 
cas du disque traité précédemment aux ondes des spins parallèles à H, 
c'est-à-dire aux ondes dont le vecteur de propagation k est parallèle | 


à Oz: | 
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b) Saturation de la résonance principale. Ondes de spin se pro- 
pageant parallèlement à H,. — Nous admettrons que le moment 


_. . , ñ RTE 
magnétique Mist en un point est constitué par la De d’un moment m 


soumis à la précession uniforme et d’une perturbation SR Nous pouvons 
écrire, en supposant que l’angle de précession est faible : 


A 2 d 0 à D] 2 I kr 
Mz (total) —= V/i -— (m£ Pia — I > (ms + mi) NA —; (m+m je 


en utilisant les notations réduites. La composante Sm, de la perturbation 
peut donc s’écrire : 


I 
dm; = —-(mtèm. + m mt). 


«Pour déterminer l'équation complète du mouvement en utilisant l'équa- 
tion (1.1) 1} est nécessaire de calculer le champ magnétique qui agit 
effectivement sur le moment total. Lorsque l'échantillon est un lee de 


: de révolution, le champ statique a pour composantes 0,0, H,— 4rM.N,, 
M; étant la moyenne spatiale de M.. Le champ magnétique hyperfré- 
1 quence, d’une manière analogue, a pour composantes À cos ot—/47M;Nx, 
h sin co — 4rMyNr, 0, ue l'on néglige le champ démagnétisant 


“créé par la perturbation ÿm. Il faut enfin tenir compte du champ 
d'échange qui apporte une contribution effective au champ agissant sur 
le moment total. Lorsque la longueur d’onde de Sm est grande devant 
la constante du réseau / supposé cubique, ce champ a pour valeur 
d’après Kittel (22) : 


A 
Hécnt2 = == Hécn2v20m . 


Hier est donné dans le cas d’un réseau cubique par l'expression : 


| Héch = 5 : 


.J étant l'intégrale d'échange et S le spin de l'ion. 
On peut définir comme précédemment une « pulsation d'échange » 
Oéen — YHécn. L’équation du mouvement (1.1) s ’écrit alors en tenant 


compte des facteurs précédents et en supposant que ÿm est une onde 
h spin stationnaire parallèle à Oz (Sm+ — cos k.2) : 


(r — ja)Sm+ = j(or — Nommn; — oéenl2mh?)0mt 


1.10 
+ L (oécnl2k2 + où — Nrowy) (| mt 2 8mt+]|mt 8m). 


On voit donc d’après l'équation (1.10) que m* est un oscillateur de 


fréquence propre : 
op = On — NOM: + Oéenl?k2m;, . Fe) 


| 
| 
l 
1 


n 


; 
| 


AE. 
ee 
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dont l'amortissement est représenté par le terme « et qui est couplé 
à Dm et mt. En l’absence d'amortissement et de termes de couplage, 
Sm+et Jm- varieraient comme ejekt et e—jekt et leur amplitude serait 
constante. Nous pouvons déjà dire, sans analyser plus en détail l'équa- / 
tion (1.10) que la variation d'amplitude sera notable lorsque la variation | 
dans le temps du terme de couplage aura une fréquence voisine de la 
fréquence de Sm+. Le terme de couplage (m+)? ôm* peut être négligé | 
car il n'intervient que pour modifier légèrement la fréquence propre de 
l’oscillateur Ôm+. | 

La pulsation de la quantité (m+)? 5m étant 26 —«x. on peut s'attendre 
à une variation importante de l'amplitude de m+ lorsque : 


20rés — Ok — Grése 


Dans le cas d’une sphère où la pulsation de résonance est donnée par la 
relation : 
Orés = On — Nom + Nrom. 


on a donc à l'accord l'égalité : | 


Oéchl242 = Nron: (1,772) 


Cette condition détermine l’oñde de spin susceptible de devenir instable! 
IL est alors possible de trouver la condition pour laquelle le terme de 
couplage compense l'amortissement représenté par le terme «wz. L'équa- 
tion différentielle (1.10) admet alors des solutions qui peuvent être infi-« 
nies. On définit ainsi un champ critique dont la valeur est donnée pars 
la relation : k 


Rorit D 2 ET: | (1 : 13) 


AHx = 2awx/Y représente la largeur de raie de l’onde de spin déterminée 
par la relation (1.12), AH est la largeur de la raie d'absorption, le” 
champ hyperfréquence est alors à polarisation circulaire. f 
Les valeurs numériques obtenues par différents expérimentateursk 
sont en bon accord avec la formule précédente, il convient toutefois dek 
noter que dans la littérature une certaine confusion subsiste car expé-k 
rimentalement le champ seuil ne correspond pas à une variation brutalen 
de x”. Nous préciserons au paragraphe c, en étudiant la variation de X°-1 
la manière de déterminer expérimentalement le champ seuil. d 
L'étude des ondes de spin parallèles au champ directeur permet donc! 
de déterminer une limite de stabilité qui correspond d’une manière 
assez satisfaisante au champ hyperfréquence pour lequel on observe! 
un début de saturation apparente de y”, à la résonance. Les vérifications 
expérimentales sont beaucoup plus précises dans le cas de la raie secon- 
daire d'absorption que nous allons étudier dans le paragraphe oo 
car le phénomène de saturation est alors beaucoup plus brutal. | 
| 
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c) Instabilité des ondes de spin à direction de propagation diffé- 
rente de OZ. — D'une manière analogue, Suhl a cherché dans quelles 
conditions certaines ondes de spin dont le vecteur k fait un angle d 
avec Oz peuvent devenir instables ; le champ directeur est alors, dans 
le cas général, inférieur au champ de résonance. Les instabilités corres- 
pondent à la raie secondaire observée par Damon et Bloembergen et 
Wang. 

Nous ne reproduirons pas le détail des calculs effectués par Suhl mais 
nous indiquerons seulement les principaux résultats obtenus. 


La fréquence naturelle de l’onde de spin dont le vecteur À fait un 
angle Ÿ £ o avec la direction Oz est déterminée par la relation : 


2 - : 
Op (On — No + échl2À?) (ox — Nom + Wéenl?k2+ © sin PRET Er) 


L'onde de spin n’est plus couplée à la précession uniforme par un terme 
quadratique mais par un terme linéaire, le couplage est donc beaucoup 
plus important car lorsque l’angle de précession est faible m+ est plus 
grand que (m+)?. L’amplitude de Sm+ varie notablement lorsque la 
condition : 

Ok — © — xs 


est réalisée, c’est-à-dire pour : 
O — 20)%. 


- Les conditions d’instabilité se traduisent maintenant par une inégalité 

» qui dépend de k, 4 et H,. Le champ critique est défini par la relation : 
4 Rhone = f(k;, d, Ho): 1 

» Quand le champ directeur est faible, on obtient une valeur réelle 

* pour Æ quel que soit l’angle à, les ondes de spin sont alors réelles et 

sont déterminées par l’équation : 


Ow . L É 
oéchl2k2 = Nooôy — — sin? ÿ + : \/ «2 sin4 +? — ou. (1.15) 


En cherchant la valeur de d qui minimise la fonction f(kX, d, Ho), on 
obtient la valeur du champ hyperfréquence pour laquelle la première 
onde de spin devient instable. 
= Lorsque le champ H, augmente, on obtient des ondes de spin réelles 
quel que soit 4 jusqu’à ce que X soit nul. Pour des champs supérieurs, 
. certaines valeurs de X peuvent être imaginaires. 
Lorsque 4? = o, il existe un seuil pour lequel l’équation (1.15) ne 
donne plus de valeurs réelles pour Ÿ, on a alors : 


Ou => © + N;ôw- (1.16) 


On montre que pour ces valeurs le champ critique est devenu infini. 
Suhl a pu, dans le cas de la raie secondaire, déterminer théoriquement 
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la loi de variation de y” en fonction du champ hyperfréquence, en 
admettant qu'après le champ critique l'angle de précession restait 
bloqué. Les résultats expérimentaux coïncident remarquablement avecw 


L 
les conclusions théoriques. { 


Dans certaines conditions, la râie principale et la raie secondaire 
peuvent être confondues. Le phénomène d’instabilité prépondérant est 
celui qui fait intervenir les termes de couplage du premier ordre. Dans 
lé cas d’une sphère, on a : 

Orés = OH Nom + NrOr- [a 
La limite supérieure déterminée par l'équation (1.16) doit se trouver 


au-delà de la résonance, on doit donc avoir ; | 
| 


On > Orés ; 


Nom > 


b | € 


faible; les résultats expérimentaux sont encore. dans ce cas, en très bo 
accord avec les résultats théoriques. | 
La théorie de Suhl explique d’une manière satisfaisante les phénoë 
mènes observés par Damon et Bloembergen et Wang ; elle ne anal 
pas toutefois de déterminer, à la résonance, la loi de variation de y” er 
fonction de l'intensité du champ hyperfréquence. Le champ seuil défin 
par l'équation (1.13) correspond assez grossièrement au début de 1 
décroissance de y" mais on n’observe pas, expérimentalement, de dis 
continuité brutale dans la variation de y”. Les hypothèses de Subhl son 
donc dans ce cas particulier trop sommaires. Schlômann, en introduisant. 
des hypothèses supplémentaires, a donné une théorie plus satisfaisantes 
du phénomène; nous allons l’exposer brièvement. k 


Lorsque ces conditions sont satisfaites, le champ seuil obtenu est Ne 


d) Variation de ;" à la résonance. — Dans l'équation du mouvement, 
nous avons tenu compte de l'amortissement, en introduisant un terme 
phénoménologique d'amortissement. L'effet de ce terme est très impor- 
tant car il stabilise les ondes de spin couplées au mode uniforme. On 
peut montrer que ce terme d’amortissement est insuffisant si l'ésree 
ment de la raie d'absorption est du type «inhomogène » ; un élargisse- 
ment est dit « inhomogène » si les différentes portions de la raie peuvent, 
être reliées à des familles de spin différentes, par exemple de localisation! 
différente. | 

En l'absence d'interactions inhomogènes l’amplitude des ondes ja 
spin est uniquement déterminée par le couplage avec le mode uni- 
forme, les ondes de spin ne sont pas excitées à bas niveau et elles 
deviennent instables lursque le champ hyperfréquence dépasse un seuil 
bien défini; nous sommes dans le cadre des hypothèses de Suhl. En 


RÉSONANCE FERRIMAGNÉTIQUE DU GRENAT D’YTTRIUM 605 


présence d'interactions inhomogènes, il existe un couplage linéaire 
entre le mode principal et les ondes de spin ; les ondes de spin de 


» fréquence correcte peuvent donc être excitées par le champ hyperfré- 


quence même aux très faibles amplitudes. Au champ seuil défini par 
Suhl, l'excitation devient plus violente du fait du deuxième processus 
de couplage défini au paragraphe a. 

Il est intéressant de remarquer que ce phénomène ne se produit pas 
lorsque la raie subsidiaire et la raie principale coïncident, car le cou- 
plage entre les ondes de spin et le mode principal tel qu’il a été déter- 


_ miné dans le paragraphe b, est linéaire. Le couplage provoqué par les 


tions GE de les ès dE 


à 


bn. à rinss abé: man Le. (it ane 4 de 72 « 


interactions inhomogènes est alors négligeable. L'expérience confirme 
bien cette conclusion. 


Schlômann a montré (31) en analysant l’effet des interactions inho- 
mogènes que la variation de y” obéissait à la loi : 


Pr : h 2 


x représente la valeur de y” aux faibles champs hyperfréquences, 
AH est la largeur de raie observée et À l'amplitude du champ hyper- 


: fréquence supposé linéaire. La constante C dépend principalement de 


l'intensité des interactions inhomogènes, elle est très difficilement cal- 
culable. Cette forme de loi est en bon accord avec les résultats expé- 
rimentaux. 

Après le champ seuil, on peut admettre, en général, que l’on a : 
7 h 


LE 
0 


- he est le champ critique défini par l'intersection de la droite passant 
par l’origine tangente à la courbe y”/y} = f(1/h) et de la droite 4"/x9 = 1. 


Cette loi, établie en supposant que l’angle de précession prend une 


- valeur fixe au champ critique n’est pas toujours bien vérifiée expéri- 


mentalement, notamment dans le cas des ferrites à largeur de ralé 


_ faible. Il semble que, dans ce cas, l'angle de précession passe par un 


maximum, lorsque le champ hyperfréquence croît. 


_ P. E. Seiden et H. J. Shaw (32) ont donné une autre définition du 
champ critique, qui nous semble préférable car elle est plus conforme 


aux hypothèses de Suhl. En effet, en se fondant sur la théorie de Suhl 
et en négligeant l’effet des interactions inhomogènes, on peut montrer 
que la loi de variation de y” en fonction du champ hyperfréquence est 
une loi linéaire en 1/A. Le champ critique défini par ces auteurs comme 
l'intersection de la tangente d’inflexion à la courbe %"/xf — f(/h) 


(Gg. 16) (que l’on peut confondre avec la partie linéaire de la courbe) 
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et de la droite y"/y — 1 correspond donc bien au champ critique défini 
théoriquement par Suhl. 

La théorie établie par Suhl et complétée par Schlômann que nous 
venons d'étudier a fait l’objet depuis sa publication de nombreuses 
vérifications expérimentales. Toutefois certaines imprécisions subsis- 
tent car les travaux effectués se rapportent uniquement à l’absorp- 


tion y". Par contre, les expériences de Damon et Bloembergen et | 


Wang au cours desquelles ils ont étudié simultanément les variations 
de y” et du moment M, ont été effectuées sur des ferrites à grande lar- 


geur de raie donc difficilement saturables. La variation du moment M | 
ne dépassait pas 6 p. 100 du moment total, il est donc hasardeux 


d’extrapoler les résultats de ces auteurs pour confirmer certaines hypo- 1 


thèses. Depuis 1954 de nombreux matériaux ont été découverts ; nous 


nous sommes donc proposé de mesurer directement les variations du ! 


moment M. et de y” d’un ferrite facilement saturable en fonction du 
champ hyperfréquence. 


B. — Choix du ferrite. 


ds - GE 


La découverte des grenats\de terres rares en 1956 par Bertaud et | 
Forrat (3) a considérablement élargi, en résonance ferrimagnétique, le 


champ d'investigation qui s’offrait aux chercheurs. Le grenat d'yttrium | 


s’est révélé notamment une source fructueuse de recherches. Dillon (10) 
a mis en évidence en 1956 l’étroitesse de la raie d'absorption de ce corps 
mais depuis Spencer, Le Craw et Porter (35) ont obtenu des raies 
encore plus fines, par exemple à la température ordinaire et à la fré- 
quence de 9000 MHz, inférieures à 0,4 Oe. Il semble donc possible, 
a priori, de saturer complètement un échantillon de grenat d’yttrium 
en mettant en jeu des champs hyperfréquences relativement faibles. 

Le grenat d’yttrium de formule 5Fe,0;, 3Y,0, est un corps analogue 
au grenat naturel Mn,Al,Si,0.,. les ions ferriques et ferreux occupent 
respectivement les sites tétraédriques et octaédriques mais contraire- 
ment à la structure spinelle tous les sites sont occupés. Les ions yttrium 
trop importants pour se substituer à l'oxygène se placent sur des sites 
intermédiaires où ils sont entourés par les ions oxygène, quatre à la 
distance 2,3 À et quatre à la distance 2,43 À. Les ions des sites octa- 
édriques et tétraédriques sont couplés antiparallèlement par un méca- 
nisme de superéchange. Le moment résultant est dû aux ions situés 
sur les sites tétraédriques, lion yttrium n'étant pas magnétique. 

L'yttrium peut être remplacé par des terres rares du fait de leur 
rayon ionique identique. Les ions terres rares qui ont un moment 
magnétique sont couplés antiparallèlement au moment résultant. Ce 
couplage, en général beaucoup plus faible que celui existant entre les 
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ions fer décroit rapidement lorsque la température augmente. Le 
moment des ions terres rares étant souvent plus grand à basse tempé- 
rature que celui des ions métalliques, ïl existe un point de compensa- 
tion. 


G. — Etude sommaire de la raie d’absorption 
des grenats de terres rares. 


L'étude de la raie d'absorption des ferrites de structure grenat, et des 
ferrites en général a été entreprise par de nombreux chercheurs car la 
connaissance de la largeur de la raie d'absorption est d’une importance 
capitale dans les applications techniques. 

En résonance ferrimagnétique la largeur de la raie d'absorption 
dépend de nombreux paramètres dont certains ont un caractère inhabi- 
tuel et dont l’origine n’est pas très bien déterminée. 

Nous étudierons en premier lieu le mécanisme de relaxation prin- 


> cipal qui est caractérisé par le T, « intrinsèque » du matériau et nous 
 examinerons ensuite les mécanismes secondaires qui par l'intermédiaire 


de couplages parasites facilitent la création d'ondes de spin. Ces ondes 
en modifiant localement le champ démagnétisant provoquant un élar- 
gissement « inhomogène » de la raie d'absorption. 


a) Mécanisme principal. — Les interactions d'échange dans les 


 grenats de terres rares peuvent être schématisées assez simplement 


(Pauthenet (25)). Il convient de considérer : 

19 une interaction d'échange très puissante entre les ions fer, comme 
le démontre l’égalité entre les températures de Curie des différents 
grenats de terres rares magnétiques et du grenat d’yttrium ; 

29 une interaclion plus faible entre les ions fer et les ions terres rares. 


» ainsi qu'une faible interaction entre les ions terres rares eux-mêmes. 


Le temps de relaxation des ions fer seuls est très long comme en 
témoigne l’étroitesse de la raie d'absorption du grenat d’yttrium. Les 
temps de relaxation des ions trivalents de terres rares sont probable- 
ment très courts, celte hypothèse est une extrapolation des résultats de 
Bleaney sur les temps de relaxation des ions terres rares dans les sels 


paramagnétiques dilués. De Gennes et Kittel (8) ont donc supposé que 


les ions terres rares, fortement couplés aux phonons du réseau et par 
interaction d'échange aux spins des ions fer, fournissaient une voie 
puissante de relaxalion aux ions fer. 

Dans le grenat d’yttrium, les réseaux d'ions fer sont très faiblement 
amorlis car il n'existe pas de couplage entre ces derniers et les ions 
yttrium non magnétiques. | 

Ce processus de relaxation explique l'influence des diverses impure- 


tés, constituées par des terres rares magnétiques, sur la largeur de la raie 
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d'absorption du grenat d’yttrium (Dillon et Nilsen (12)). Il est donc du | 
plus haut intérêt, dans ce cas particulier, de connaître le temps der 
relaxation « intrinsèque » pour pouvoir, le cas échéant, mettre en évi- 


dence la présence d’impuretés. 
/ 


b) Mécanismes secondaires. — Les mécanismes secondaires de/ 
relaxation sont nombreux et peuvent masquer complètement le méca-hk 
nisme principal de relaxation. Ils sont provoqués par les inhomogénéitéss 
magnétiques contenues dans le volume de l’échantillon ou réparties! 
sur sa surface. 

Il est maintenant bien établi que les mécanismes secondaires dé 
relaxation sont dus à la création d'ondes de spin. Ces ondes résultent 
de la dispersion de la précession uniforme par les inhomogénéités, 
internes ou de surface. Les inhomogénéités, dans le cas des ferritess 
polycristallins sont dues à la structure granulaire du matériau. Dans 
le cas des monocristaux elles sont créées par la distribution ionique 
aléatoire dans les ferrites spinelles et par l’anisotropie. Ces hypothèses 
émises par Clogston, Suhl, Walker et Anderson (6) ont conduit à des 
résultats satisfaisants dans le cas des ferrites spinelles, matériaux don 
la raie d'absorption est large (AH > 40 Oe). L'état de surface de ps 


tillon a alors en général une influence négligeable. Il n’en est pas dé 
ll 


même pour le grenat d’yttrium dont la largeur de raie dépend forte! 
ment des inhomogénéités de surface (Spencer, Le Craw et Porter (36)): 
a) On a tenté d'expliquer cette 
influence en considérant que 

les aspérités de surface per 

turbaient le champ magné* 
tique interne et provoquaient 

10 ainsi un élargissement: 
Cette conception s'est révé# 
lée inexacte car la largeur 
de raie dépend non seule 
ment de la dimension des 


y aspérités mais aussi de la 
fréquence. Il semble donc 
2 que les aspérités sont des 
centres de dispersion faci+ 


RON LONDRES Rue litant la formation d’ondes 
Dimension des aspérités en microns |daprés Le CRAW) de spin, dont la longue ! 

Fig. 1. d'onde est voisine des dimen 

RARES sions de l’aspérité. Elles ont 
ainsi le même rôle que les inhomogénéités internes (Buffler (4)). L 
figure 1 montre l'influence de la dimension des irrégularités de la 
surface sur la largeur de raie dans le cas du grenat d’yttrium. 
I'est donc difficile de déterminer la largeur intrinsèque de la raie 


EL 
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d'absorption d’un échantillon de grenat d'yttrium par une mesure 
directe de l'absorption et par suite de caractériser un matériau déter- 
miné. 

Le Craw et Spencer (24) ainsi que Schlümann et Green (18) ont mis 
en évidence la constance de la largeur de raie AH} déterminée d'après 
la formule de Suhl, lorsque la dimension des aspérités de la surface 
variait ; il est donc préférable de choisir cette grandeur pour caracté- 
riser la qualité d'un matériau. Nous devons toutefois faire remarquer 
que ces différents auteurs utilisent des définitions différentes pour 
déterminer expérimentalement le champ critique et qu'il serait utile 
d'adopter une définition correspondant exactement aux hypothèses 


de Suhl. 
CHAPITRE Il 
Dispositif expérimental. 


Le dispositif expérimental que nous avons mis en œuvre diffère très 
notablement du dispositif utilisé par Damon et Bloembergen et Wang 
et apporte des dispositifs originaux que nous décrirons en détail dans 
ce chapitre. 

Nous décrirons d'abord l’appareillage utilisé pour la mesure de M. 
Il permet bien aussi une mesure simultanée de l'absorption y", mais 
cette méthode s'étant avérée délicate nous avons adopté un dispositif 

différent pour mesurer y". 

Nous indiquerons au paragraphe A, les caractéristiques des échan- 
tillons que nous avons employés et leur méthode de préparation. Le 
paragraphe B sera consacré à l'étude complète de l’appareillage servant 
à la mesure de M.. Dans le paragraphe C, nous décrirons le montage 
particulier que nous avons utilisé pour mesurer l'absorption y". Les 
diverses méthodes d'étalonnage seront indiquées au paragraphe D. 


A. — Préparation de l’échantillon. 


Le monvecristal que nous avons étudié au cours de nos expériences nous 
a été fourni par un laboratoire américain, celui de Microwawes Associates. 


* Ce cristal dont la raie d'absorption est inférieure à 5 Oe à 9 ooo MHz a 


une densité de 5,17 g/emÿ et une température de Curie de 2g2°C 
{indications fournies par le fabricant). Nous l’avons taillé en forme de 
sphère dans un cylindre dont les parois sont revêtues d’abrasif. L'échan- 
tillon est mis en mouvement à l’aide d’un jet d’air comprimé débou- 
chant tangentiellement à une section droite du cylindre. 
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Pour mesurer M,, et afin de disposer d’un signal suffisamment. 
intense. nous avons utilisé un échantillon dont le diamètre était de 
1,5 mm. La surface de l’échantillon n’était pas polie et nous avons 
observé, dans une expérience préliminaire à faible niveau hyperfré- 
quence, un spectre d'absorption contenant deux raies, d'importance | 
inégale, dont l’une, de hauteur double de celle de l’autre, correspon- { 
dait au mode de Kittel. 

Ce spectre complexe déjà observé par d’autres expérimentateurs (34), 
se réduit à une raie unique lorsque le diamètre de l’échantillon est 
inférieur à une certaine valeur (environ 0,8 mm dans notre cas). Aucune 
explication satisfaisante de ce phénomène n’a été donnée, mais expéri- | 
mentalement le procédé est efficace. Nous avons réduit la taille de 
l'échantillon afin d'éviter tout fractionnement des raies pour mesurer 
l'absorption y”. La sphère avait alors un diamètre de 0,5 mm et était. 


très grossièrement polie. | 


B. — Mesure de M.. Dispositif expérimental. | 


Les substances ferrimagnétiques utilisées par Damon et Bloembergen ! 
et Wang étant difficilement saturables, les variations de flux dans une 
bobine placée à proximité de l'échantillon, corrélatives à la variation de 
moment, étaient assez faibles. Pour disposer d’une tension induite rela- ! 
tivement élevée aux bornes de la bobine, il était donc nécessaire de | 
moduler rapidement le champ hyperfréquence. Damon utilise dans ce # 
but un magnétron pulsé. L'intégrale de la tension aux bornes de la k 
bobine est proportionnelle à la variation de M. | 

Le grand intérêt de cette méthode est d'offrir la possibilité d’une | 
mesure directe du temps de relaxation spin-réseau T;, elle n’est toute- 
fois applicable que lorsque le temps T; est très supérieur à la constante 
de temps Q/w du circuit résonnant hyperfréquence. Cette méthode a été 
utilisée par Farrar (14) pour mesurer directement le temps de relaxa- 
tion spin-réseau du grenat d'yttrium. Pour les ferrites ordinaires, elle 
ne permet pas de mesure directe mais peut être utilisée pour mesurer | 
les variations de M.. Elle est alors très imprécise car l’étalonnage de la 
bobine de mesure est très difficile, et la mesure de M, (moment stati- 
que) est impossible si l’on ne sature pas complètement l’échantillon; de 
plus, le champ hyperfré juence à l’intérieur de la cavité est assez mal 
connu. Damon estime que l'erreur sur Hiy>, champ hyperfréquence 


pour lequel le moment est égal à la moitié du moment initial, est de 
l’ordre de 100 p. 100. 


Ayant réussi à construire un fluxmètre à galvanomètre à longue 
constante de temps et à stabiliser en fréquence une source hyperfré- 
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quence de grande puissance de fonctionnement continu, nous avons 
cherché à éliminer les principales sources d'erreurs en ne modulant 
pas directement le générateur. 


a) Principe (lg. 2). — L'échantillon sphérique est placé dans une 
cavité rectangulaire (fig. 3) (Mode TE,,,) dans une région de champ 
magnétique maximum. L'échantillon étant à proximité de la paroi 
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interne, une bobine À, dont la surface est d'environ 1 500 cm? collée 
contre la paroi extérieure du guide, capte les variations de flux corré- 
latives à la saturation. Une bobine B, de surface égale, montée en 
opposition, permet d'éliminer, tout au moins partiellement, les varia- 
tions du champ directeur. Elle est placée suffisamment loin de l’échan- 
tillon pour être insensible aux variations du moment. Le fluxmètre 
électronique dont l'entrée est reliée aux bobines précédentes mesure la 
variation de flux au moment où le champ hyperfréquence prend nais- 
sance. On obtient ainsi AM,», v est le volume de l’échantillon, quan- 
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tité qu’il n’est pas besoin de mesurer car elle s'élimine des formules 
finales, M, est la variation du moment par centimètre cube. 

Le champ hyperfréquenre À dans la cavité est réglé à un niveau 
déterminé par l'intermédiaire d’un atténuateur à circulation d’eau. 
Un deuxième atténuateur du même type placé en série avec le premier 
permet d'établir ou d’annuler le champ À. | 

La valeur du champ hyperfréquence À est obtenue directement, en 
mesurant la f. e. m. induite dans une petite boucle placée dans la 
cavité. La tension recueillie par cette boucle puis détectée par un cris- 
tal est proportionnelle au champ magnétique À régnant dans la cavité. 

Pour relever les courbes donnant la variation de M, en fonction du 
champ directeur H et pour un niveau du champ hyperfréquence donné, 
on opère de la manière suivante : 


1) On se fixe une valeur de H au voisinage de la résonance. 

2) Par l'intermédiaire du premier atténuateur, on règle le niveau du 
champ À dans la cavité, l’atténuateur 2 étant ouvert. 

3) On ferme l’atténuateur 2, on attend quelques instants pour que la. 
sphère de ferrite, qui a pu s’échauffer pendant les différents réglages, se 
refroidisse. 

4) On ouvre l’atténuateur 2 et l’on mesure la variation de flux aux 
bornes du système de bobines A et B. 


Il est important de remarquer que le fluxmètre permet de suivre la 
variation de température de l'échantillon au cours de la mesure. On 
observe en effet une variation brutale de l'indication du fluxmètre lors- 
que le champ À s'établit puis une variation plus lente correspondant à 
l’échauffement de l'échantillon, échauffement qui peut dans certains cas 
élever la température du matériau jusqu'au point de Curie. Il y a donc 
lieu d'opérer rapidement lorsque les champs hyperfréquences sont 
importants; nous ne dépasserons pas toutefois la valeur de 3 Oe au 
cours de nos expériences. 

La source hyperfréquence est stabilisée en fréquence à 105 près, les 
variations du champ hyperfréquence sont donc négligeables au cours 
de la mesure. 

Le champ directeur H est obtenu à l’aide d’un électro-aimant dont le 
courant est stabilisé à 3.105 près. Le réglage fin du champ est obtenu 
par l'intermédiaire de deux petites bobines de balayage situées de part 
et d'autre de la cavité (voir fig. 3). 


Le spectrographe ainsi constitué possède en outre un dispositif per- 


ah 


D mm Le 


mettant de mesurer, par l’intermédiaire d’un coupleur directif à 20 dB 


et d’un atténuateur calibré, la puissance injectée dans la cavité. Un 
autre bras constitué par un autre coupleur directif à 20 dB, un atténua- 
teur et un ondemètre, permet à la fois la mesure de la puissance réflé- 
chie et la fréquence. Un oscillographe, dont les bornes d'entrée sont 
reliées au cristal détecteur terminant ce bras, facilite la recherche de la 
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résonance ; les bobines de balayage sont alors alimentées en courant 
alternatif. 
Nous allons maintenant décrire avec plus de précision les éléments 
| les plus importants de ce montage. 


b) Source hyperfréquence, stabilisation en fréquence. — 1) Tube 
…oScillateur. — La source hyperfréquence est un carcinotron CM. C’est un 
tube du type auto-oscillateur à large gamme d'accord électronique opé- 
rant dans la bande X (1 3 cm). Il utilise l'interaction entre un fais- 
eau d'électrons et l'onde fondamentale inverse qui peut se propager le 
long d’une ligne interdigitale. 

… La ligne interdigitale L (fig. 4) est parfaitement adaptée à son extré- 
mité M (près du collecteur K), au moyen d’un matériau absorbant qui 


N 


M 
rc ml Bree md 


élimine les réflexions. N est la sortie. Un faisceau d'électrons F, issu du 
canon, se déplace, parallèlement à la ligne à retard L et à la sole S 
dans la direction x, sous l'influence d’un champ magnétique constant 
ét uniforme B dirigé suivant Os et d’un champ électrique E, dirigé sui- 
vant Oy. Le champ électrique E, est créé par la tension V, appliquée 
entre Let S. L’interaction entre le faisceau d'électrons et le mode fon- 
damental inverse se produit lorsque la vitesse de phase est égale ou 


presque égale à la vitesse des électrons : 
VV EYE. 


. La réaction positive introduite par le faisceau conduit à une oscilla- 


tion lorsque le courant est suffisamment élevé. La fréquence de l'oscil- 


lation dépend de la ligne à retard utilisée, mais est déterminée en fait 
par la relation précédente. Le transfert d'énergie du faisceau vers le 
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champ hyperfréquence se produit de la même manière que dans un 
magnétron. | 

Le champ magnétique B étant créé par un aimant permanent, on 
agit sur le champ E, pour régler la fréquence, c’est-à-dire sur la diffé- 
rence de potentiel ligne-sole. | 

Pour le carcinotron que nous avons utilisé, à une variation de ten- 
sion ligne-sole de 1 V correspond une variation de fréquence d'environ | 
1 MHz. L'alimentation des différentes électrodes est obtenue à l’aide! 
d’une source stabilisée à 103 près, les excursions de fréquences peuvent 
être de 6 MHz (tension ligne-sole 6 000 V). | 

Cette stabilité est nettement insuffisante pour un spectrographe à 
cavité résonnante. Nous avons donc pourvu cette source d’un stabilisateur 
de fréquence extérieur. Ce travail a été effectué en collaboration avec 
nos camarades Jacques Hervé et Jacques Pescia (20). 
l 
| 
2) Stabilisateur de fréquence. — Nous nous sommes inspiré du dispo-l 
sitif de Pound (26) utilisé couramment pour les klystrons de petitel 
puissance ; toutefois, la valeur élevée des tensions mises en jeu dans! 
l'alimentation du carcinotron nous a conduit à des solutions pratiques! 
assez éloignées de la réalisation originale de cet auteur. 

Ici on utilise naturellement une contre-réaction qui a pour but de! 
réduire l’écart entre la fréquence du tube oscillateur et une fréquence ! 
de référence. Cet effet est obtenu en appliquant sur la sole, dans un sens 4 
convenable, une tension proportionnelle à l’écart de fréquence. La ten- 
sion de correction peut être envoyée indifféremment sur la ligne ou sur 
la sole. Nous avons choisi de l’appliquer sur la sole car le débit de 
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celle-ci est bien inférieur à celui de la ligne (15 mA au lieu de 350 mA). 
Pour disposer d’une plage de réglage suffisante d'environ 300 MHz, il 
est nécessaire que l'amplitude du signal de correction puisse atteindre 
300 V. La puissance nécessaire à la stabilisation est donc de 5 W dans 
le cas le plus défavorable. 
La fréquence du carcinotron est comparée à la fréquence de réso- 
nance d'une cavité de référence dans un T magique (fig. 5). Une faible 
partie de la puissance hyperfréquence est introduite dans le bras E par 
l'intermédiaire d’un coupleur directif à 30 dB. Ce coupleur directif est 
Suivi d'un atténuateur variable à ferrite (utilisant l’effet Faraday) dont 
l’atténuation peut être réglée par un champ extérieur. Ce champ, créé 
par un solénoïde, est commandé par un amplificateur continu différen- 
tiel dont la tension de sortie est proportionnelle à l'écart entre la tension 
aux bornes du cristal C; et une tension de référence réglable. 11 est 
- ainsi possible de maintenir la puissance à un niveau constant à l’entrée 
» du T magique lorsque la puissance de sortie du carcinotron varie. Ce 

limiteur d'amplitude permet d'éliminer les variations d'amplitude à 
. l'entrée du montage discriminateur de fréquence et évite que le signal de 
» discrimination soit perturbé par des variations de niveau du tube oscil- 
 lateur. 

Le montage discriminateur de fréquence est sensiblement identique 
au dispositif original de Pound (voir fig. 5), mais pour faciliter les 
réglages nous avons introduit dans le bras de la cavité un adaptateur 
» d'impédance qui nous permet de régler à la fois la phase et le couplage. 
» Le bras H est fermé sur un cristal constituant une terminaison adaptée ; 
le cristal C, est modulé par une tension de fréquence 30 MHz, fournie 
par un oscillateur local. L'un des bras latéraux est terminé par la 
cavité de référence accordée sur la fréquence /.. L'autre est fermé 
sur une terminaison adaptée contenant le cristal C;. L'onde réflé- 
| éhie par la cavité passe dans le bras H où elle est modulée par le 
| cristal C, puis elle atteint le cristal C;. Sur ce cristal se trouvent donc 
| superposées : 


19 une onde de fréquence f provenant du carcinotron ; 
20 une onde modulée à la fréquence de 30 MHz. 


De leur mélange résulte un signal de fréquence 30 MHz dont l'ampli- 
tude est proportionnelle au coefficient de réflexion de la cavité. L'ampli- 
tude de ce signal, pour un réglage convenable de l'adaptation d’impé- 
dance, varie linéairement avec l'écart de fréquence f-/.. 

Le signal de discrimination est envoyé à l'entrée d’un amplificateur 
à large bande accordé sur 30 MHz. Nous utilisons pour l'amplificateur 
une platine « moyenne fréquence » d’un récepteur de télévision (trois 
étages décalés, gain 104) qui comprend aussi un étage détecteur et un 

‘amplificateur vidéo-fréquence. Pour éviter la construction d’un ampli- 


Annales de Physique, 1961. Lo 
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ficateur de puissance de 5 W à 30 MHz dont le rayonnement serait 
gênant nous avons introduit une nouvelle fréquence intermédiaire | 
(20 kHz) à partir du deuxième étage de l’amplificateur. L'étage détec- 
teur dont la constante de temps est prévue pour 30 MHz a été conservé. 
A la sortie de la détection, le signal modulé à 20 kHz est envoyé sur 
sur l'étage amplificateur vidéo-fréquence que nous utilisons comme 
préamplificateur. L’amplificateur de puissance est constitué par une 6L6 | 
dont l’impédance de charge est constituée par le primaire d’un trans-k 
formateur d'isolement. Le secondaire de ce transformateur est seul# 
porté à la tension continue de la sole. La détection du signal à 20 kHz 
est obtenue simplement par des diodes au silicium à forte tensions 
inverse et un circuit RC dont la constante de temps est 0,001 sec.h 
Le signal détecté contient une tension continue parasite que nous élimi- 
nons par opposition avec une tension fixe. Cette dernière est obtenue enk 
redressant une tension alternative non modulée, de fréquence 20 kHz,! 
au secondaire d’un transformateur d'isolement. Le primaire de ce trans-M 
formateur est attaqué par un étage de puissance qui est lui-même 
commandé, après préamplification, par un signal d'amplitude constante 
provenant de l’oscillateur local à 20 kHz. 

Cette méthode très simple de détection du signal d'erreur nous ak 
donné d’assez bons résultats pour que nous évitions la complication 
d’un détecteur de phase. 

La première fréquence intermédiaire de 30 MHz a été choisie dans le 
but de réduire le bruit des cristaux utilisés dans le discriminateur de 
fréquence, bruit dont l'amplitude dans le domaine de fréquence utile 
est proportionnelle à l'inverse de la fréquence. Cette complication nous 
aide donc efficacement à obtenir une précision de régulation meilleure. 
L'oscillateur à 30 MHz est un simple Hartley à polarisation automatique 
par circuit RC dans la grille. 

La seconde fréquence intermédiaire de 20 kHz a été déterminée en. 
tenant compte du spectre des variations de fréquence du carcinotron. 
Ces variations, dont les plus importantes se situent entre o et 300 Hz, 
sont dues principalement à la fluctuation des tensions d'alimentation du 
tube (la ligne est alimentée à partir du réseau triphasé redressé). La 
constante de temps nécessaire pour détecter convenablement un signal 
de cette fréquence (0,001 sec) limite supérieurement la bande passante 
de l’amplificateur de correction à 1 000 Hz (à 3 dB). La largeur de la 
bande est donc nettement suffisante pour compenser les fluctuations 
envisagées. [l est nécessaire de faire remarquer que le circuit de détec- 
tion dont l'influence est seule prépondérante aux environs de 1 000 Hz 
introduit un affaiblissement du gain de 6 dB par octave, nous pouvons! 
donc affirmer (théorème de Bode) que le système asservi sera stable. | 
L'oscillateur pilote à 20 kHz est un oscillateur à trois réseaux dépha- 
seurs RC. 


Le gain total de la chaîne de stabilisation est d’environ L00. 
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3) Résultats. — Les essais en boucle fermée, nous ont montré que lors- 

qu'on module la tension « ligne » du carcinotron à une fréquence de 
50 Hz, il était possible d'atteindre une amplitude de 300 V sans que la 
stabilisation décroche. Le dispositif corrige donc les excursions de fré- 
quence de grandeur inférieures à + 150 MHz. 
- Le facteur de réglage défini par le rapport : s — Afi/Af atteint bien 
la valeur prévue (— 400). Af'et Af, sont respectivement les variations 
de fréquence avec et sans stabilisation, pour une perturbation d'ampli- 
tude donnée. 

Enfin, il devient possible de moduler profondément l'amplitude de 
l'onde de sortie du tube sans créer de modulation de fréquence para- 
site. 

La mise en route du système de stabilisation est assez délicate. Le 
réglage s'effectue en opérant de la manière suivante : 


1) On annule la contre-réaction en ramenant le gain de l’amplifica- 

teur de puissance « signal » à zéro. On module la tension plaque du 
carcinotron et on choisit la zone de fonctionnement désirée en agissant 
sur les différentes tensions des électrodes du tube. 
. 2) On branche un oscillographe à la sortie de la détection 30 MHz et 
on cherche la courbe de résonance de la cavité de référence puis on 
modifie la forme de cette courbe en agissant sur l'adaptateur d’impé- 
dance placé dans le bras de la cavité, jusqu’à ce que ce signal soit 
correct. 

. 3) On augmente progressivement le gain de l’amplificateur de puis- 
sance « signal » jusqu’à sa valeur maximum en ayant soin de compenser 
. simultanément la composante continue de détection par modification du 
» gain de l’amplificateur « compensation ». 

4) On vérifie que la stabilisation fonctionne en comparant la fréquence 
: de l’onde émise par le tube à la fréquence d’une cavité. La fréquence 
| de l’onde émise, pilotée par la cavité de référence, doit varier lorsqu’on 
déplace la fréquence de cette dernière. 


- c) Champ directeur. Stabilisation du champ. — Nous utilisons 
pour créer le champ magnétique directeur un électro-aimant Beaudoin 


type 715 dont les enroulements ont une résistance de 4 Q. Le diamètre. 


des pièces polaires est de 160 mm, l’entrefer est de 45 mm. Il est alimenté 
* par une source de courant stabilisée à transistors dont le débit maxi- 
mum est de 20 À (27). 
- La régulation de cette alimentation est obtenue par une chaîne de 
contre-réaction de courant agissant aux très basses fréquences et à la 
fréquence zéro et par une chaîne de contre-réaction de tension active 
. principalement aux fréquences élevées (fig. 6). é 
La tension continue non stabilisée est obtenue à partir du réseau tri- 
_phasé. Elle est réglée de manière progressive par un auto-transforma- 
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teur triphasé à curseur. Un transformateur à couplage triangle-étoile 
permet d'obtenir la tension requise avant stabilisation. Six diodes au 
silicium incorporées dans un montage de Graetz redressent la tension. 
L'ondulation résiduelle dont la fréquence fondamentale est 300 Hz est 
partiellement absorbée par une cellule de filtrage. Nous n'indiquerons 
que brièvement le principe du régulateur, car il est décrit et discuté en 
détail dans un article du Journal de Physique. Nous passerons ensuite 
en revue les principaux éléments qui le constituent. 


1) Principe. — On prélève une tension proportionnelle au courant aux 


bornes d’une résistance série R,. Cette tension est comparée à une ten- | 


sion de référence obtenue par l'intermédiaire d’une pile au mercure de | 


grande capacité et d’un montage potentiométrique. Les limites d’échauf- 


fement admissible des transistors de puissance étant très strictes, il est # 


nécessaire de limiter la chute de tension aux bornes des transistors 
régulateurs et, par suite, la puissance dissipée, aux seules valeurs 
utiles pour compenser les fluctuations éventuelles de la tension du 


réseau et de la résistance de l’électro-aimant. La tension de référence ! 


doit donc être rendue proportionnelle à la tension d’alimentation. Nous 
avons obtenu ce résultat en couplant mécaniquement le potentiomètre 


de prélèvement à l’auto-transformateur triphasé qui alimente le redres- 


seur. Ces deux appareils sont montés sur le même axe et sont manœu- # 


vrés simultanément. 

La différence entre la tension prélevée aux bornes du shunt et la ten- 
sion de référence est ensuite amplifiée par un amplificateur à courant 
continu de gain 100 000 dont le bruit ramené à l’entrée est d'environ 
3 LV entre o et 3 Hz. Cet amplificateur attaque un transistor à grand 
gain de courant (2N 265) par l'intermédiaire d’un circuit RC qui stabi- 


lise le système en introduisant un affaiblissement convenable. Ce tran- 


sistor, dont l'émetteur est à la masse, attaque un amplificateur de 
puissance constitué par les transistors 2N 265, 2N 288 À et 2N 27 
L'élément régulateur est constitué par des transistors 2N 277 montés en 
parallèle. 

La stabilisation du courant est obtenue en maintenant constante la 
tension aux bornes de la résistance R,. Ce procédé a l'avantage de ne 
mettre en jeu que de faibles tensions entre le collecteur et l'émetteur du 
transistor déphaseur. Une diode à effet Zener (II Z 4) protège la jonction 
émetteur-base du transistor déphaseur contre les surtensions pouvant 
survenir lorsque la régulation décroche ou lors de la mise sous tension 
de l’amplificateur continu à lampes. Une autre diode Zener de tension 
convenable limite la chute de tension dans les transistors régulateurs 
en cas de surtension trop importante sur le réseau. 

La nécessité d’affaiblir rapidement le gain de la chaîne de régulation 
pour éviter que le système oscille et pour limiter l'influence des tensions 


parasites induites dans le circuit d'entrée de l’amplificateur rend indis- | 


ie 
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pensable une régulation de tension pour les fréquences supérieures à 
quelques Hertz et en particulier pour les fréquences 50 et 300 Hz. Cette 
chaîne améliore, par ailleurs, la stabilité globale du système. La contre- 
réaction est obtenue très simplement par l'intermédiaire d’un conden- 
sateur de 50 uF qui relie l'extrémité de l’enroulement de l’électro- 
aimant à la base du premier transistor de l’amplificaieur de puissance. 
Cette liaison provoque de plus un affaiblissement du gain du transistor 
déphaseur aux fréquences élevées par l'intermédiaire du condensateur 
de 1 000 uF placé aux bornes de l’enroulement de l'électroaimant et 
contribue ainsi à la stabilité de l’alimentation. Le gain de cette chaîne 
de contre-réaction pourrait éventuellement être augmenté en intercalant 
un amplificateur à transistors. Cette complication est inutile ici car la 
réponse « champ-courant » de l’électro-aimant que nous utilisons décroît 
très rapidement avec la fréquence. Pour la stabilité de champ que nous 
nous sommes fixé (10%) le gain de cette chaîne est suffisant (il pourrait 
ne pas en être de même dans d’autres cas). 


2) Description des éléments principaux. — ALIMENTATION PRIMAIRE. — 
L'alimentation primaire est constituée par un auto-transformateur tri- 
phasé, un transformateur d'isolement et un pont triphasé de diodes au 
silicium (Silec 2015) (ou montage de Graetz). Nous avons préféré un 
montage en pont à un montage étoile hexaphasé car ce dernier néces- 
site un surdimensionnement du transformateur (VA secondaire 1,85 IV, 
au lieu de 0,05 [,V, ; Let V. sont respectivement le courant et la tension 
redressés). Il ne nous est pas apparu nécessaire d’utiliser un montage 
plus complexe (duodécaphasé par exemple) car les déséquilibres inévi- 
tables entre les différents enroulements introduisent des tensions para- 
sites supérieures aux tensions d’ondulation théoriques. IL est, par 
ailleurs, relativement facile de filtrer l’ondulation résiduelle à 300 Hz à 
l’aide d’une cellule de filtrage. On utilise dans ce but un circuit LC 
dont les caractéristiques sont les suivantes : self 2 mH à 300 Hz, capa- 
cité 4 000 uF. 


ELÉMENT RÉGULATEUR. — L'élément régulateur est constitué par cinq 


transistors 2N 277 montés en parallèle. Il se comporte comme une force 


électro-motrice variable qui croît lorsque la tension du réseau augmente 
ou lorsque la résistance de l'électro-aimant diminue ou décroît dans les 
cas contraires. 

La puissance maximum dissipable dans chaque transistor est bien 


définie et constitue une limite stricte à respecter qui détermine le 


nombre de transistors à mettre en parallèle. Elle est fonction de la 
température de jonction permise (95° C pour un transistor 2N 2717), de 
la température ambiante et du gradient de température entre la Jonction 
et le fluide de refroidissement. Pour des raisons de simplicité, nous 


avons adopté un refroidissement par air forcé. Dans l'appareil que nous 
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avons construit nous avons vérifié que des transistors 2N 277, montés 
sur des plaques de cuivre de 2 mm d'épaisseur et ayant une surface de 
900 cm? pouvaient dissiper 4o W lorsque la température ambiante est 
de 30° C et que la vitesse de l'air de refroidissement est de 3 m/s. Les 
p'aques placées verticalement sont peintes en noir mat et sont distantes 
de 5 cm. 

Le nombre de transistors à mettre en parallèle a été déterminé en 
calculant la puissance maximale à dissiper dans l’élément régulateur. 


Cette dernière dépend des variations de la tension du secteur, des | 


variations de la charge et de la tension résiduelle d’ondulation. La mise 
en route de l'appareil se faisant progressivement à partir d’un courant 
nul, il est possible;-en faisant varier la tension aux bornes de l'élément 
régulateur, de tenir compte de la variation de résistance de l’électro- 
aimant pendant la période transitoire d’échauffement. Nous pouvons 
donc admettre qu’une fois le régime permanent atteint, les variations de 
résistance n’excèdent pas 1 p. 100. En supposant que les variations de 
la tension du réseau n’excèdent pas + 5 p. 100 et en tenant compte 
d’un résidu d’ondulation après filtrage de 1 p. 100 nous voyons que la, 
puissance maximum à dissiper est égale à 12 p. 100 de la puissance 
totale fournie par le régulateur (pour plus de détails consulter la réfé- 
rence 28, chap. Il, paragraphe 2.2). 

La tension maximale aux bornes de l'élément régulateur, c’est-à-dire 
entre le collecteur et l’émetteur des transistors, ne doit pas dépasser la 
tension maximale permise pour le type de transistor utilisé ; il convient 
donc de choisir les transistors employés en fonction de cette don- 
née. Nous nous sommes arrêtés au type 2N 277 de Delco dont la 
tension de claquage entre émetteur et collecteur est de 4o V. Cette 
tension est largement suffisante dans le cas envisagé (tension maxi- 
mum 9,6 V). 

Les caractéristiques des transistors présentant aujourd’hui encore une 
dispersion notable, il est avantageux, en pratique, de brancher une 
résistance en série dans chaque émetteur pour équilibrer les courants 
des transistors en parallèle. Nous nous sommes laissé guider par les 
conseils du constructeur (Delco) dont nous avons vérifié le bien-fondé. 
La valeur de la résistance doit être choisie pour que la chute de tension 


‘ à ses bornes soit de l’ordre du volt pour le courant maximum ; les cou- 


rants sont alors équilibrés à mieux que 10 p. 100 près. Compte tenu de 
cette indication, nous avons éliminé les transistors dont les caractéris- 
tiques étaient trop éloignées des valeurs normales plutôt que d’aug- 
menter la valeur de la résistance. 


AMPLIFICATEUR DE PUISSANGE, — Le schéma général du régulateur 
(fig. 6) montre que le signal d'erreur est d’abord amplifié par un 
amplificateur continu à tube à vide, puis par un étage à transistor. La 
puissance disponible à la sortie de cet étage est nettement insuffisante 
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pour commander directement l'élément régulateur ; il est donc néces- 
saire d'intercaler un amplificateur de puissance. Cet amplificateur est 
constitué par des transistors de puissance croissante de l'entrée vers la 
sortie, utilisés dans un montage à collecteur commun et placés en cas- 
cade, l'impédance d'entrée de l’un servant de résistance de charge à 
l'autre. Le calcul de cet étage est effectué dans la référence (28). Son 
gain en courant est d'environ 16.10$ pour un courant de 20 A. Son 
impédance d'entrée a pour valeur 3,4.105 Q. 


3) Chaîne de contre-réaction principale, contre-réaction de courant. — 
Maintenir le courant constant dans les enroulements de l'électro-aimant 
revient à maintenir la tension aux bornes d’une résistance série R, 
constante. On prélève donc une tension aux bornes de R, et par l’inter- 
médiaire d’un amplificateur à courant continu on asservit l'élément 
régulateur pour que cette tension soit égale à une tension de référence 

» bien déterminée. 
* La valeur de R, a été choisie en se fixant la stabilité à obtenir pour 
- un courant déterminé. Nous nous sommes fixé une stabilité de 1075 
» pour un courant de 10 À, ce qui nous a conduit, la tension de bruit 
ramenée à l'entrée de l’amplificateur utilisé étant d'environ 3 &V crête 
à crête, à une résistance de 0,03 Q(. La puissance dissipée lorsque l’in- 
: fensité est maximale est de 12 W. Cette valeur est assez importante 
> pour un élément dont la stabilité intervient directement dans la stabilité 
du courant. Il faut donc évacuer rapidement les calories pour que la 
température du shunt n’augmente pas de manière excessive. Le shunt 
est constitué par une bande de manganin de 1 mm d'épaisseur, de 2 cm 
de largeur et de 100 cm de longueur (coefficient de température 
2.10-5/0 C). On obtient la résistance désirée en effectuant des stries 
|transversales suivant la méthode habituellement pratiquée en métrologie 
télectrique. Cette résistance est placée dans une cuve contenant environ 
18 litres d’huile. | 

La tension de référence est rendue proportionnelle à la tension d’ali- 
mentation à l’aide d’un potentiomètre couplé mécaniquement à l’auto- 
transformateur triphasé à curseur. Ce potentiomètre est alimenté par 

une pile au mercure de grande capacité (14 A/H) ; le courant qui le 
traverse est donc pratiquement constant et la tension de référence ainsi 
obtenue est très stable dans le temps. La pile est mise en service à l’aide 
d’un relais alimenté en courant continu et placé au voisinage immédiat 
de la pile. nous avons pu ainsi réduire au minimum l'influence des 
champs parasites. 
| L'amplificateur à courant continu est composé d’un amplificateur 
Kintel de gain 2 000 à faible bruit de fond, d’un amplificateur différen- 
| diel à tubes à vide de gain 50 que nous avons réalisé nous-même et d’un 
amplificateur à transistor, de gain 340. 


L 2 


DT 7 + 
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4) Chaîne de contre-réaction secondaire, contre-réaction de tension. — Il 
est possible d'obtenir un fonctionnement correct du stabilisateur en 
n’introduisant que la chaîne de contre-réaction précédente ; toutefois, la | 
loi d’affaiblissement est telle que les fluctuations à 50 Hz et à 500 Hz, 
qui sont prépondérantes dans le spectre des fluctuations de la tension 
primaire, ne sont que très faiblement compensées. Pour remédier à | 
cette situation nous avons introduit une seconde chaîne de contre-réac- | 
tion. Ce résultat a été obtenu simplement en prélevant une tension pro- | 
portionnelle à la fluctuation directement aux bornes de l’électro aimant# 
et en l'injectant à l’entrée de l’amplificateur de puissance par l’intermé- 


diaire d’un condensateur C (fig. 6). | 
È 


$ 


5) Stabilité. — Nous avons étudié la stabilité en calculant le gain et la 
phase du système en boucle ouverte. La fonction de transfert étant du | 
type simple dit à « déphasage maximum », nous avons utilisé le 
théorème de Bode (aux environs du gain I, la pente ne doit pas dépasser 
12 dB par Octave pour qu’un système soit stable). La courbe de gain a 
été déformée par l'introduction de réseaux correcteurs jusqu’à ce que 
cette condition soit remplie. 


6) Résultats. —'Les fluctuations de tension observées à l’oscilloscope 
et mesurées aux bornes de l’électro-aimant ne dépassent pas 20 mV 
crête à crête pour un courant de 20 A. Elles sont principalement! 
composées de fluctuations de fréquence 50 Hz résultant du déséquilibre: 
existant entre les tensions triphasées. | 

À l’aide d'un appareillage à résonance nucléaire piloté par quartz et 


pour effet de rendre Ja tension de 


| titué, limitée par le bruit de fond 
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construit par notre camarade Lucien Guibé, nous avons pu déterminer 
la stabilité globale du système alimentation-électro-aimant, en la mesu- 
rant sur le champ dans l’entrefer. Elle est de 2.10-5 pendant 1 heure, 
après une période de chauffage d'environ 1/2 heure. Le champ était 
alors de 7 000 Gs pour un courant de 14 A. 

Nous avons pu, en outre, contrôler la stabilité à court terme à l’aide 
du fluxmètre photoélectrique que nous décrivons dans le paragraphe 
suivant et qui nous donnait directement les fluctuations du champ dans 


l'entrefer pour des fréquences de fluctuation comprise entre o,o1 Hz 


et 6o Hz. 


d) Mesure de la variation du moment-fluxmètre photoélectrique. 
— Les variations de moment à mesurer étant très faibles, il fallait dis- 
poser d'un appareil très sensible pour détecter la variation de flux qui 
leur est corrélative. Les intégrateurs usuels présentent malheureuse- 
ment un bruit de fond dont le niveau (ramené à l’entrée) varie suivant 
les réalisations de 1 à 20 uV, ce qui est une valeur excessive dans le 
cas de l'application envisagée. Nous avons donc réalisé un dispositif 
photoélectrique à galvanomètre dont le principe a été initialement pro- 


posé par Edgard (13). 


1) Principe. — La bobine dans laquelle se développe le flux attaque 
un galvanomètre dont la déviation est traduite en tension par des photo- 
cellules (fig. 7). Ces dernières com- 


mandent un amplificateur à courant ane “ | 
continu à faible impédance de sortie. 


On applique à l’ensemble galvano- 
mèêtre-amplificateur une contre-réac- 
tion qui peutêtrecapacitiveouinduc- . 
tive. Le but de cette contre-réaction 
est de faire travailler le galvanomètre € 
aux environs de sa position d’équi- 
libre. Nous verrons qu’elle a aussi 


sortie de l’amplificateur proportion- 
nelle à l’intégrale de la tension aux 
bornes du galvanomètre. La tension 
décelable par le dispositif ainsi cons- ES PLAT 


Fig 7. 


- des cellules, peut descendre avec un 


bras optique suffisant à quelques 

millimicrovolts. Elle est donc notablement plus faible que dans les 

intégrateurs usuels. Les ; 
Après une étude théorique des deux types de contre-réaction qui 

montre qu’ils sont sensiblement équivalents, notre choix s’est arrêté sur 
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une contre-réaction capacitive car disposant de condensateur d’excel- 


lente qualité, c'est-à-dire sans hystérèse et d'isolement excellent, elle 
nous a semblé plus facile à mettre en œuvre. 
Les équations du montage sont les suivantes en notation symbolique : 


Ip?a + fpa + Ta = Por | 
Vip Apt + Ve + pont 


NE — R(ë —— La) 
Ga i(ra + a) + Vs. 


Î moment d'inertie du galvanomètre, f amortissement mécanique, 
T constante de torsion, ®, flux dans l’entre-fer du galvanomètre, p et 
résistance et self du cadre, r, résistance de sortie de l’amplificateur, 
G gain de l’amplificateur en V/radian. 

L’équation générale du système s’écrit en posant : 


ph = b (R+ ra) — R?2 = 0? et R+r=r 


et en négligeant fACr devant I(a2C + X), ACT r-et ofCr devant bI et où 
devant pRCG, ce qui est légitime avec les taux de contre-réaction 
utilisés (voir plus loin) et avec le galvanomètre employé (voir paragra- 


phe 4) : \ 


DCGrpta+T(a2C+2)pôa+ blpèa+ [T(a?C+à)+/b+ pRCGIpx 4 
| + bTa— gVali + pCr) } (250) 


En utilisant un galvanomètre dont la constance de torsion est faible, 
on peut, sous certaines conditions d'emploi précisées par la suite, négli- 
ger le terme en «et intégrer l’équation (2.1). 

Lorsque le galvanomètre a atteint sa position d'équilibre, nous avons 
en négligeant l'(a?C + à) devant o,RCG : 


(JE PROG) = qu f, Vadt-+ euViCr. 


Cette équation s'écrit, lorsque V, est produit par une variation d’induc- 
ton dans une bobine de surface NS : 


(CR + )Ga = (B—B)NS, 


b est alors la résistance du circuit d'entrée, résistance de la bobine de 
flux comprise. 


La tension de sortie Gx de l'amplificateur est donc proportionnelle à 
la variation d’induction. 
bf Fe 
Le terme aG est négligeable devant CR tant que la résistance de 


la bobine de flux ne devient pas trop élevée 3 009 Q 1 
R— 10 Q et C—o,1 uF). E ie Te 


1 


(Pine. 
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Il est facile d'obtenir plusieurs gammes de sensibilités en modifiant 
la constante de temps CR ; avec une résistance de 10 Q nous avons les 
gammes suivantes : 


0 


Avec la plus forte sensibilité que nous ayons utilisée (100 max, V), le 
bruit de fond des cellules limite le flux mesurable à 10 max; la dérive 
est d'environ 30 max par minute. 


2) Imperfection de l'intégration. — On peut observer une décroissance 
lente de l'indication du fluxmètre lorsque le flux final reste fixe. Cette 
imperfection est due à la présence d’un terme en « dans l’équation 2.1. 
La constante de temps de cette décroissance exponentielle a pour valeur 

» GCR,/0T ; elle est donc inversement proportionnelle au terme bet 
dépend donc de la résistance de la bobine exploratrice. Il pourrait être 
nécessaire de l’augmenter artificiellement en appliquant au galvano- 
mètre une tension de réaction K« positive et en phase à l’aide d’un 
réseau résistif et telle que l’on ait bTa/o, — Ka — 0. Nous avons évité 
cette complication en utilisant un galvanomètre dont la constante de 
torsion est très faible (0,003 CGS galvanomètre ST5 BD de Sefram) ; 
les dérives observées sont alors du même ordre de grandeur que la 
décroissance due au terme en «. Dans certaines applications, il peut 
même devenir intéressant d'utiliser cette décroissance pour limiter la 
bande passante vers les basses fréquences, on utilise alors un galvano- 
mètre à constante de torsion plus élevée. 


… 3) Régime transitoire. — En tenant compte de la self de la bobine de 
Lflux / et en posant L — À + /, le régime transitoire libre du fluxmètre 


est donné par l'équation : 


LCrp3a + I(a2C + L)p?a + blpa + pRCGa — 0. 


__ La constante de temps rC étant faible, on peut négliger le terme 
en p® pour l'étude du régime stable, l'équation (2.2) devient : 


I(a2C + L)p?a + bIpa + pRCGa — 0. 


La pseudo-période T et la constante de temps d'amortissement 7 ont 
pour valeur : 


{aC + L)?  I(a?C + L) 


Lorsque la self n’est pas trop élevée, la constante de temps d'amortisse- 
ment peut être inférieure à la milliseconde ; les cellules utilisées ayant 
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une inertie importante (photo-cellule au sulfure de cadmium), il est 
alors nécessaire d’en tenir compte, nous avons admis que le gain G 
défini précédemment était de la forme : 
rer 


CSS 


Ce qui suppose que la réponse des photo-cellules suit une loi exponen- 
tielle en fonction du temps. Cette loi n’est qu'approximativement suivie. 

L’équation donnant le régime transitoire libre du fluxmètre s'écrit 
alors : 


I(a2C -L L)kpôa + I(a2C + L + bk)p?a + blpa + pkRCGo = 0. 


On peut négliger le terme en p3 pour l'étude du régime stable dans le ! 
domaine de fréquence utile, la nouvelle période et la nouvelle constante 
de temps d'amortissement s'écrivent alors : 


. I ®9RCGo\ +? ue | 
T'— or(— DE Tr = 2x: | 


La résistance critique b. est définie par l'équation : 


__ 4kpoGoRC 


be : 


Nous avons déterminé expérimentalement le temps de réponse en 
appliquant une impulsion très brève à l'entrée du fluxmètre. Les 
figures 8 a et b représentent, photographiées sur un écran d’oscillo- 
scope, les réponses de l’appareil à une impulsion de tension pour des 
bobines dont la résistance est respectivement inférieure et supérieure à # 
la résistance critique. La sensibilité est alors de 100 max/V ; la vitesse 
de balayage est de un cm pour 5 ms (le côté d’un carreau de la figure). | 
Les résultats expérimentaux sont en bon accord avec les valeurs calculées ! 
de la période, de la constante de temps d'amortissement et de la résis- 
tance critique en adoptant pour k la valeur 0,003 ms. 


Limires DE sraBiLiTÉ. — Nous nous sommes limités dans cette étude 
du régime transitoire au cas où le régime est stable. A cet égard nous 
disposions d’une large marge de sécurité et nous n’avons pas cherché à 
préciser la limite de stabilité. Pour déterminer les conditions de stabi- 
lité, il faudrait calculer la fonction de transfert de l’intégrateur et faire 
intervenir toutes les puissances de p que nous avons négligées dans le 
calcul de la période et de la constante de temps. 


4) Réalisation du fluxmètre. description des éléments principaux. — Le 
fluxmètre dont le galvanomètre est muni d’un montage optique à double ! 


réflexion comprend un dispositif de lecture de déplacement du spot et | 
un amplificateur électronique. 
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| LE GALVANOMÈTRE. — Nous avons choisi un galvanomètre du type 
immergé (STSBD de Sefram) pour éviter autant que possible l'influence 
des vibrations mécaniques sur l'appareil. Ses caractéristiques sont les 
suivantes : 


1==0;0r CG: S:. D,—59.10" max, = 6,003 CrGTS:: 
p=— 2810, Pe — 200 (1. 


L'amortissement mécanique d’un galvanomètre immergé n'est pas 
négligeable devant l'amortissement électromagnétique comme dans un 
galvanomètre ordinaire. Pour effectuer les simplifications, nous avons 
supposé que l'amortissement mécanique était du même ordre de gran- 
deur que l'amortissement électromagnétique lorsque le galvanomètre 
est fermé sur sa résistance critique. Il est placé dans une enceinte en 
cuivre dont les parois ont 5 mm d'épaisseur afin d'éviter la variation 
des forces électro-motrices créées par les différentes soudures. Ces forces 
» électro-motrices sont assez élevées sur le type de galvanomètre choisi 
Car les bornes de sortie du cadre sont assez distantes l’une de l’autre. 
L'une est, de plus, solidaire de la monture mécanique de l'appareil 
alors que l’autre en est isolée thermiquement. 

L'’enceinte en cuivre est elle-même placée dans un boîtier en alumi- 
pium qui contient aussi le système optique. L'ensemble ainsi constitué 
est facilement transportable (fig. 9). | 

Le circuit de cuivre du galvanomètre est réalisé en fil de cuivre de 

forte section ((3 2 mm) afin de faciliter l’équilibre thermique des diffé- 
rentes soudures. 

La lampe d’éclairage du galvanomètre à filament concentré, d’une 
puissance de 6 W, est placée dans un boîtier spécial, situé à l'extérieur 
du boîtier d'aluminium et isolée thermiquement de ce dernier. Un filtre 
interférentiel placé sur le faisceau lumineux filtre le rayonnement infra- 
rouge avant qu'il n’ait atteint la lentille frontale du galvanomètre. 


DisPosiTir DE LECTURE DE DÉPLACEMENT DU Spor. — La lecture du 
déplacement du spot est obtenue au moyen d’une cellule différentielle 
photorésistive au sulfure de cadmium étudiée par Thulin (40). Ce type 
de cellule présente l’avantage de supprimer la nécessité de diviser le 
faisceau lumineux et simplifie grandement le montage mécanique. Il 
est, en outre, très sensible et permet d'obtenir des tensions de l’ordre 
du volt par millimètre de déplacement du spot. Le bruit de fond, traduit 
en déplacement du spot est inférieur à 0,001 mm ; on peut donc espérer 
mettre en évidence de tels déplacements. Ces cellules ont toutefois l’in- 
convénient de présenter une inertie importante (fonction de l'éclairement 
reçu) qui limite leur réponse en fréquence à quelques hertz pour un 
affaiblissement de 3 dB. Ce défaut n'intervient pas dans un dispositif 
sans contre-réaction car la bande passante est alors limitée vers les 
hautes fréquences par l’inertie du galvanomètre. Mais il peut provoquer 
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des oscillations dans un système à contre-réaction en introduisant un 
déphasage supplémentaire. Nous avons pu éviter ce phénomène de 
« pompage » en adoptant un éclairement suffisamment intense. 
La cellule est constituée par une couche de sulfure de cadmium activée 
(fig. 10) en contact avec trois électrodes métalliques AB, et B,. Les 
résistances R, et R, constituées par les portions de couches comprises 
entre les électrodes AB, et AB, varient suivant l'énergie lumineuse 
reçue ce qui provoque une variation de la tension U aux bornes des 


résistances de charge p, et p, lorsque le spot se déplace. On montre 
facilement que la tension U 


est proportionnelle au dépla-! 
cement lorsque le courant! 
d'alimentation des cellules! 
estconstant et lorsque l’éclai- | 
rement ne varie pas trop.  ! 
Le courant ê— 1, + 7, est. 
maintenu constant grâce à |. 
la triode I (fig. 10) dont lak 


+ 220V 


1/2 ECC 83 ECC 83 ECC 82 -220V grille est maintenue à un. 
Fig. 10. potentiel constant. La puis-! 
x sance dissipée ne devant pas. 


excéder 1 mW par millimètre carré de surface active, il est nécessaire k 
de tenir compte de ce facteur pour déterminer le courant z. Les cel ! 
lules étant, d'autre part, protégées contre les surtensions au moyen de 
deux tubes au néon dont la tension d’amorçage est d'environ 70 V, le 
courant { sera réglé pour que la valeur du produit Vs ne dépasse pas 
la puissance critique. 
L'éclairement constant est réalisé en alimentant la lampe du galvano-. 
mètre à l’aide d’une source stabilisée à transistors (19). | 


AMPLIFICATEUR ÉLECTRONIQUE (fig. 10). — La tension U aux bornes des 
résistances de charge est amplifiée par un stage différentiel constitué par 
une double triode à grand grain (ECC 83). Cet étage est suivi d’une 
triode à cathode asservie ce qui nous a permis d'obtenir une faible 
impédance de sortie. La résistance de cathode est constituée par une 
lampe à courant constant ; il est ainsi possible de réaliser un gain 
constant pour des excursions de tension très importantes ( 140 V). 

Les alimentations en hautes tensions continues (+ 200 V) de l’ampli- 
ficateur ont une stabilité de ru-4, | 

Les filaments des lampes sont alimentés en courant continu. Le fila- 
ment de la première triode qui maintient le courant constant dans les * 
photocellules est alimenté par la source stabilisée de la lampe du gal- 
vanomètre. 

Le gain de l’ensemble photocellule-amplificateur est d'environ 100 V 
par millimètre de déplacement du spot. 


manteau hd ot DURS, SDS 


PA 
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Le zéro du galvanomètre peut être déplacé par un réglage mécanique 
mais ce dispositif ne permet qu’un réglage grossier. Nous lui avons 
adjoint un réglage électrique qui permel au moyen des potentio- 
mètres P, et P, d'obtenir un zéro avec précision en compensant nôtam- 
ment les différences de potentiel parasites du circuit galvanométrique. 
Le fluxmètre que nous venons de décrire est particulièrement bien 
adapté lorsqu'il est nécessaire de mettre en évidence de faibles varia- 
tions d'inductions. Nous l’avons utilisé avec succès dans de nombreux 
dispositifs de mesure ou de régulation : mesure absolue de la suscepti- 
bilité magnétique (23); mesure des variations rapides du champ 
terrestre (30); étude des champs magnétiques (1); stabilisation de 
champs magnétiques (37). 
Un article plus étendu, publié à la R. G.E., détaille la théorie du 
dispositif et décrit plusieurs de ces applications (17). 


C. — Mesure de y”. Dispositif expérimental (fig. 11). 


Les variations relatives de y” en fonction de l'intensité du chamP 
hyperfréquence sont déterminées en mesurant la puissance incidente et 
la puissance réfléchie. Nous avons en effet en appelant 4 la valeur de y” 
aux faibles champs hyperfréquences : 


4" Pabsorbée | PO réfléchie 
FAR TP IRERENNT NN 
Nous avons mesuré la puissance incidente et la puissance réfléchie 
avec précision en utilisant deux coupleurs directifs. La puissance préle- 


atténuateur 


Commutateur 


Coupleur 
directif 


ligne à sens 
unique 


Carcinotron 


Fig. 11. 
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vée dans chaque cas est envoyée, par l'intermédiaire d'un commutateur 
de guide, sur un montage cristal adapté. Un atténuateur calibré, placé 
en série, permet de maintenir constant le courant du cristal pendant 
toute la durée des mesures. La précision est alors uniquement déter- 
minée par l’étalonnage de l’atténuateur. “ 

Les différents réglages étant assez longs, la température de l’échan- 
tillon de ferrite peut s'élever notablement au cours de la mesure. Pour 
éviter cette difficulté, nous avons balayé le champ directeur à la fré- 
quence de 50 Hz. La condition de résonance n'étant alors réalisée que 
pendant une fraction de période l’énergie dissipée dans l’échantüllon est 
fortement diminuée. Nous utilisions alors un oscilloscope pour nous 
assurer de la constante de la valeur maximale du courant détecté. 

Les coupleurs directifs étaient découplés entre eux au moyen d’un 


isolateur à ferrite. La cavité utilisée était identique à celle utilisée pour | 


la mesure de M.. 


D. — Étalonnages. 


a) Etalonnage des bobines de captation de flux. — L'étalonnage 
des bobines de captation de flux est effectué en mesurant la variation de 
flux corrélative à l’extraction- de l’échantillon de son logement, l’en- 
semble, échantillon, bobine de mesure et cavité, étant placé dans un 
champ suffisamment fort pour provoquer la saturation de l’aimantation. 
On obtient ainsi une variation de flux proportionnelle à M,v, valeur du 
moment de l'échantillon à la saturation. M, est le moment par centi- 
mètre cube, v le volume de l'échantillon. 


b) Étalonnage du champ directeur. — Le champ directeur, créé 
par un électro-aimant, est déterminé par un étalonnage préalable du 
champ en fonction du courant d’alimentation. Cet étalonnage a été 
effectué au moyen d’un spectrographe à résonance nucléaire. 


c) Étalonnage des bobines de balayage.— Les bobines de balayage 
ont été étalonnées en courant alternatif et en courant continu. Dans le 
premier cas nous avons déterminé la relation H, — f(t5a) pour un cou- 
rant alternatif de 50 Hz, en plaçant une petite bobine d'induction à 
l'intérieur de la cavité. Cette bobine avait préalablement été étalonnée 
par J. Hervé dans le champ connu de bobines d'Helmoltz. Nous avons 
déterminé de même la relation Hy — f{ixe) en courant continu ; la bobine 
d'induction était alors reliée au fluxmètre électronique que nous avons 

décrit dans un paragraphe précédent. 


d) Étalonnage de la puissance hyperfréquence. — A chaque ins- 
tant, la puissance délivrée par le carcinotron est mesurée au moyen du 
courant de détection d’un cristal. Une fraction de la puissance est pré- 


PR 


cmt tb mme 


de me 
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levée sur la ligne principale par un coupleur directif à 20 dB. Un 


atténuateur variable calibré permet, lorsque la puissance varie, de 


maintenir le courant de détection constant ; les caractéristiques du 
cristal n’interviennent donc pas dans la précision de l’étalonnage. Nous 
avons calibré directement l’atténuateur en fonction de la puissance, 
pour un courant de détection donné. 

La mesure absolue de la puissance est obtenue en mesurant l’éléva- 
tion de température d’un courant d’eau de débit connu. La différence 
de température entre l'entrée et la sortie de la charge à eau est mesurée 
par un thermo-couple fer-constantan. L'adaptation de la charge à eau 
est correcte lorsque la puissance réfléchie est nulle. Un cristal mesurant 
la puissance réfléchie par l'intermédiaire d’un coupleur directif permet 
de se rendre compte de la réalisation de cette condition. 


e) Étalonnage de la sonde de champ. — La sonde de champ est 
constituée par une petite boucle que l’on place perpendiculairement aux 
lignes de force du champ magnétique dans la cavité. Un cristal détec- 
teur monté en série et placé au voisinage immédiat de la boucle nous 
permet de disposer d’une tension fonction du champ hyperfréquence. 
Pour étalonner les indications de l’appareil de lecture, il est nécessaire 
de relier le champ hyperfréquence régnant à l’intérieur de la cavité à la 
puissance incidente. La sonde étant placée dans une région où le champ 
est maximal, nous avons, lorsque l’adaptation de la cavité est réalisée, 
la relation : 


H? AO CE 


MALE À D 
[8 
vs); 


‘Q est le Q en charge, V le volume de la cavité, À, la longueur d'onde 


dans la cavité, f la fréquence. Le Q a été mesuré par comparaison avec 
une cavité de référence dont le Q était connu. 
La connaissance directe, à l’aide d’un étalonnage préalable, du champ 


* magnétique dans la cavité nous a permis de maintenir ce champ à une 


valeur donnée quelles que soient les valeurs du Q et du coefficient de 
réflexion de la cavité. 


CHAPITRE III 


Résultats. 
A. — Résultats déduits des mesures de M.. 


Nous avons étudié la variation du moment M; d’une sphère de grenat 
d'yttrium de 1,5 mm de diamètre à g 350 MHz en fonction du champ 
directeur pour quelques valeurs du champ hyperfréquence. L’orienta- 
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tion de l'échantillon n’a pas été choisie de manière particulière car les 
travaux antérieurs de Damon (7) ont montré qu’une modification de 
l'orientation du cristal n’entraîpait pas une variation de la valeur de la 
composante M, ; seule la valeur du champ de résonance est modifiée du 
fait de l’anisotropie. Nous avons toutefois pris soin de ne pas changer 
l'orientation première du cristal au cours de nos mesures. Le 
moment M,v de l'échantillon en l’absence de champ hyperfréquence est 
déterminé à une constante près au cours de l’étalonnage des bobines de 
captation de flux. Ps 

La figure 12 représente les variations de (M, — M)/M, en fonction 
du champ directeur. L'origine des abscisses correspond au champ de 
résonance mesuré-pour le maximum principal. 


Mo-Mz 
Mo 
08 A 
° ° 
+ 
0,6 : 
AC 
« 
04 
h=2 
h=26 
02 A 
e e 
h=0,4 .h=185 
A x 
H0e 
-60 -40 -20 0 20 40 60 
Fig. 12 


Nous remarquons la présence de deux raies lorsque le niveau du 
champ hyperfréquence est relativement faible ; ces deux raies étaient 
déjà visibles sur la courbe d’absorption y" aux très faibles niveaux. 
Lorsque la puissance croît, les deux raies se confondent et on observe # 
un élargissement important de la raie, simultanément d’autres raies 
prennent naissance et contribuent à l'augmentation de la largeur. 
L'origine de ces phénomènes n’est pas encore bien expliquée. Toutefois 
Dillon (11) a mis en évidence l'influence de la forme des lignes de 
forces du champ hyperfréquence dans la créaction de modes magnéto- 
statiques. Il a souligné le rôle de la position de l’échantillon à l’inté- 
rieur d’une cavité rectangulaire et l'influence du support en diélectri- 
que. On peut donc penser que ces différentes raies sont dues à la 


4, sde 5: Te MO) RS TER LP ET. … Ce 4 » Rs , - Ai 


RÉSONANCE FERRIMAGNÉTIQUE DU GRENAT D'YTTRIUM 633 


modification de la carte des lignes de forces du champ hyperfréquence 
lorsque l'échantillon atteint une certaine dimension. Il y a alors davan- 
tage de chances pour qu’une inhomogénéité spatiale du grenat se 
manifeste. 

Nous avons vérifié que la raie la plus intense correspondait à la pré- 
cession uniforme en étudiant la résonance d’un échantillon sphérique 
de petite dimension issu du même cristal et ne présentant qu’une seule 
raie d'absorption. 

Nous avons déterminé le moment M, correspondant au maximum de 
cette raie et nous avons tracé les variations de M,/M, en fonction du 
champ hyperfréquence À (fig. 13). 

Le moment M, à la résonance suit approximativement une loi de la 
forme : 


Nous retrouvons ainsi expérimentalement une loi que l’on pourrait 
déduire directement des équations de Bloch : 


aM | M, 
= YM À Huy + | 


2 re ; ) (3.2) 
== y(M À H)—(M—M,)/T, | 


dt 
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où M; représente la composante transversale et T; et T, sont les temps 
de relaxation longitudinal et transversal à faible niveau. En effet, lors- 
que le champ hyperfréquence est de la forme h,; = heïct, hy—0,h;—=0, 
ces équations ont pour solutions à la résonance : 


M 

M, = TT TNT 
1 VPRTI Te 
4 | 
Î 
FA Moy nc I MoTo (3.4) | 
es h F2 RTE f 
1H = YATIT, | 
4 l 
nous avons donc : | 
n M . 24 È 
EE —(: +1 RTT,) © (3.5)! 


4; représente alors la susceptibilité à la résonance pour un champ AJ 
très faible. 

Nous savons, d’après les travaux de Bloembergen et Wang. que} 
l'équation (3.5) est bien vérifiée expérimentalement par y” et par MA 
pour un cristal paramagnétique mais que dans le cas présent d’un core 
ferrimagnétique, y” se sature beaucoup plus vite que ne le laisse prévoirs 
la théorie de Bloch. Cette anomalie a été expliquée par Suhl ce 
chapitre premier). 

Dans le cas particulier du grenat d’yttrium les résultats expérimen- 
taux relatifs à M, coïncident bien avec la loi déduite des équations ei 
Ce résultat assoit donc solidement la théorie de Clogston, Suhl, Wal-1 
ker et Anderson (6) suivant laquelle la formation d'onde de spin par 
dispersion de la précession uniforme sur les inhomogénéités de volume 
et de surface se fait par un processus qui conserve la composante longi- 
tudinale M.. 

Les expériences de Bloembergen et Wang laissaient d’ailleurs prévoir! 
ce résultat. Ces auteurs avaient, en effet, remarqué qu’en élevant lai 
température les courbes représentant les variations de l’absorp-k 
ton (x"/X0) se rapprochaient progressivement des courbes représentant} 
les variations de M./M, et finalement se confondaient au point de Curie 

Ces résultats vont nous permettre de déterminer les temps de relaxa 


tion et de préciser la forme du terme d'amortissement utilisé dans les} 
à ù ‘ 
équations phénoménologiques. 


1) Détermination des temps de relaxation et de la largeur de 
raie « intrinsèque ».— L'équation (3.1) nous permet de déterminer ] 
produit TT, —=4/y?k2. T, est défini en supposant que l'élargissement 
de la raie d'absorption est du type « homogène », c’est-à-dire qu’il est. 
dû principalement aux interactions entre spins de même espèce et aus 
interactions des spins avec le réseau et le champ hyperfréquence. Il ne 
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dépend pas du processus de formation des ondes de spin. Pour calculer 
séparément T, et T,, il est nécessaire de faire une hypothèse sur une 
autre relation liant T, et T,. Nous envisagerons deux cas, la première 
hypothèse est due à Bloembergen (2) qui appliqua pour la première 
fois les équations de Bloch au cas du ferrimagnétisme et qui suppose 
que T, est égal à T, ; la deuxième est due à Fletcher, Le Craw et Spen- 
cer (15). Ces auteurs montrent en imaginant un processus de relaxa- 
tion faisant intervenir des ondes de spin que lorsque ces dernières ne 
sont pas excitées on doit avoir 2 T,—T,. 


a) Hypothèse de Bloembergen et Wang. — Il est généralement admis 
en ferro- ou ferrimagnétisme que les deux temps de relaxation T, et T, 
introduits dans les équations de Bloch sont égaux. Ce résultat est établi 
dans les travaux de Bloembergen et Wang sur la saturation des corps 
où l’échange est particulièrement important (c’est le cas des ferro- et 

*ferrimagnétiques). Ces auteurs expliquent le processus de relaxation 
de la manière suivante : 
L'énergie cédée par le champ hyperfréquence est tout d’abord trans- 
formée en énergie d'échange par l'intermédiaire de l’énergie dipolaire, 
elle est ensuite transférée au réseau. L'énergie d'échange constitue un 
thermostat auquel les spins cèdent de l’énergie sous forme de quanta Av. 
L'énergie passe ensuite du thermostat au milieu sous forme de quanta 
» dont l’ordre de grandeur est J (intégrale d'échange). Comme J est beau- 
coup plus grand que Av, le débit d'énergie du thermostat vers le milieu 
est très rapide et le goulot d'étranglement dans le transfert d’énergie 
se situe au passage entre le système de spins et le thermostat. Le 
temps T; observé expérimentalement caractérise donc le passage 
d'énergie entre les spins et le thermostat. D'autre part, la largeur de 
la raie d'absorption (et par suite 1/T,) est due principalement à l'échange ; 
‘il est donc naturel de supposer que T, est du même ordre de grandeur 
que T,. 
En admettant ce résultat nous obtenons : 


Ts 78.10 sec: 


Cette valeur est en bon accord avec celle obtenue par Farrar (14) par 
une méthode d’impulsions (T,— 7,108 sec) avec un monocristal de 
‘grenat d'yttrium dont la largeur de raie observée était de 2,3 Oe. Elle 
nous permet de calculer la largeur intrinsèque de la raie d'absorption : 


A 2) y 0- Ve. 


La largeur de raie observée directement sur un échantillon issu du 
même cristal et soigneusement poli avec du papier abrasif 4/0 est 
‘d'environ 6 Oe. Nos expériences sur divers modes de préparation ayant 
clairement montré l'importance du polissage, il est vraisemblable qu'en 


636 . MICHEL SAUZADE 


améliorant notre technique de polissage et en diminuant ainsi l'influence 
des ondes de spin on pourrait mettre en évidence une raie d absorption 
plus étroite, néanmoins certains défauts internes ne pouvaient être éli- » 
minés, et la préparation du cristal n'ayant pas été contrôlée, il est. 
impossible de préciser la valeur limite de la largeur de raie pour une 
sphère très bien polie. 


b) Hypothèse de Fletcher, Le Craw et Spencer (15). — L'égalité des deux ! 
temps de relaxation T, et T, n'est pas toujours considérée comme 
acquise ; aussi Fletcher, Le Craw# 
et Spencer arrivent à des conclu- 
sions légèrement différentes en 
analysant le processus de transfert 
d'énergie lors de l’excitation d’on- 
des de spin. 

Ces auteurs admettent que seule 
une partie de l'énergie acquise par 
la précession uniforme est cédée 
directement au réseau; l’autre 
© partie est transférée au réseau par 
l'intermédiaire des ondes de spins suivant le diagramme schématique 
de la figure 14. . 

En écrivant le bilan énergétique total et en admettant que les ondes 
de spins sont couplées à la précession uniforme par un processus qui 
conserve M, et l'énergie totale, ils arrivent à la relation suivante : 


The Ë 
Te —- Dr) 3 
2k/ ‘ 


We 


Fig. 14: 


Ÿ 


T, et T, sont les temps de relaxation longitudinal et transversal au sens! 
de Bloch. Tyx et Toz caractérisent respectivement le passage de l’énergi 
des ondes de spin vers le réseau et le passage de l'énergie de la pré 


cession uniforme vers les ondes de spin. Lorsqu’aucune onde de spi 
n’est excitée cette relation se réduit à : 


[ 


Des valeurs expérimentales mesurées par ces auteurs au moyen d’un 


méthode de modulation à faible niveau hyperfréquence confirment bie 
leur théorie. 


Si l’on admet cette nouvelle relation entre 1 et T, les résultats d 
précédent paragraphe sont modifiés et la largeur intrinsèque devient 


AH' — 2 Oe. 


". . mtébr tip 


importantes devant la lar- 


» adoptés la variation de M: en 


. tirée d’un article de Skrot- 
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2) Choix du paramètre d’amortissement. — En résonance ferri- 
magnétique jusqu'à présent, on utilise indifféremment le terme 
d'amortissement de Landau et Lif<chitz qui conserve la valeur de 
l’aimantation : 


ŒUEe ai) 
“(x À y 


ou les termes d'amortissement de Bloch : 


M,—M My 


RES et Cp : 


Très souvent on admet en plus que T, est égal à T,. On peut montrer 


» alors que, aux faibles champs hyperfréquences, les deux systèmes 


d'équations phénoménologiques obtenus sont équivalents. Il n’en est 


. pas de même lorsque le 


champ À prend des valeurs Mz 
À Mo 
geur de raie car suivant les 
termes d'amortissement 


fonction du champ hyper- 
fréquence prend des formes 
très différentes. La figure 15 


ski et Alimov (33) repré- 
sente les variations de M./M, 
lorsque l’on adopte le terme 
d'amortissement de Landau 
et Lifschitz (courbe 1) ou 
lorsque les équations utilisées sont les équations de Bloch (courbe 2). 
Nous voyons en comparant la courbe obtenue expérimentalement 
(fig. 13) à ces courbes théoriques que lors de la saturation les équations 
phénoménologiques de Bloch conduisent pour la composante M; à des 
résultats qui coïncident bien avec les valeurs expérimentales. Nous 
pouvons donc en déduire que, lorsqu'il y a saturation, on ne peut pas 
utiliser le terme d'amortissement de Landau et Laifschitz et que par 


Fag-e15: 


. suite la valeur de l’aimantation ne reste pas constante. 


Cette constatation expérimentale n’invalide pas la théorie de Suhl 
(théorie dans laquelle est introduit le terme d'amortissement de Landau 


et Lifschitz) car les phénomènes d’instabilité provoqués par l'excitation 


d'ondes de spin apparaissent pour des champs hyperfréquences bien 
inférieurs à ceux pour lesquels on observe une saturation du moment M. 
On peut se limiter aux cas où l’angle de précession est faible et les deux 
termes d'amortissements précédents sont alors équivalents. 
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B. — Résultats déduits des mesures de }”/7}. 


Nous avons étudié la variation de 7"/ en fonction du champ hyper- 


fréquence L, à l’aide du même échantillon de grenat d’yttrium que 
nous avions utilisé pour la mesure des variations de M:. Le diamètre 
avait toutefois été réduit à 0,5 mm. La surface n’était pas particulière- 
ment polie. 

Les résultats sont représentés sur la figure 16 où nous avons tracé 
les variations de y”/4{ en fonction de 1/A. Cette courbe nous a permis 


de déterminer le champ 
critique suivant la mé- 
thode proposée par Green 
et Schlômann en prenant 
l'intersection de la tan- 
gente à la courbe passant 


RULE 


* par l’origineavecla droite 
[4 7 % 
X'/x{ = 1. Nous trou- 
VOS : 
ÿ 4 
k Li h:—0,43 Oe. 
0 1 D NA NET Fe Mon 
Fig. 16 


La largeur de la raie 
d'absorption de cet 
échantillon observée par la méthode classique étant de 14 Oe, la for- 
mule de Suhl : 


he = AH(AB%/4rM,)'P 


écrite ici pour un champ hyperfréquence à polarisation rectiligne, nous 
a permis de déterminer AH}, grandeur caractérisant la relaxation des 
ondes de spin parallèles à Oz. Nous trouvons : 


AH; = 1,6 Oe. 


. On peut choisir une autre convention pour déterminer le champ cri- 
tique. Seiden et Shaw proposent de prendre l'intersection de la tan- 
gente d'inflexion à la courbe y”/y;° — f{I/h) et de la droite PE REL 


Cette méthode nous semble préférable car elle correspond mieux aux 
hypothèses de Suhl (voir chapitre premier, paragraphe c). 
Nous trouvons alors pour Ah; une valeur supérieure : 


AH; — 2,5 Oe. 


La connaissance des variations de M; et y”/x; en fonction du champ 
hyperfréquence nous permet de déterminer les variations de l'angle de 
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précession Ü en fonction de ce même paramètre en calculant la compo- 
sante transversale par la relation y" —M,,/A. 

La figure 17 représente les variations de tangente O0. Nous remar- 
quons que la tangente 6 passe par un palier au voisinage du champ 
critique. Nous avons noté sur la courbe les champs critiques A, et A; qui 
correspondent aux deux définitions données précédemment. La défini- 
tion de Seiden et Shaw semble plus exacte que l’autre car expérimen- 
talement, dans le cas du cristal étudié, le champ critique A; correspond 
bien au début du blocage de l'angle de précession. Pour des champs 
hyperfréquences bien 
supérieurs au champ cri- tas 
tique, l'angle de préces-  |(tnte srbitreie) 
sion croît à nouveau. Ce 
dernier effet n’a jamais 
encore pu être observé 
sur les ferrites ordinaires 
car pour obtenir des satu- 
rations suffisantes avec 
des ferrites à grande 
largeur de raieil faudrait 
atteindre des champs 


hyperfréquences de plu- rs 0e. 
sieurs centaines d'’oers- 0 bEpÈNe : 
teds. Fig, 17. 


Dans le cas particulier 
du grenat d’yttrium, l'influence des aspérités de surface est suffisam- 
ment importante pour masquer complètement lors d’une observation 
directe, le processus de relaxation « intrinsèque ». Il est donc difficile 
de déterminer si la largeur de raie observée caractérise une propriété 
du cristal dont la qualité peut varier suivant le taux d'impureté par 
exemple, ou un état de surface déterminé. 

On a donc cherché à mettre en évidence les propriétés intrinsèques 
d’un cristal par une méthode indirecte. Schlümann et Green et Le Craw 
et Spencer ont remarqué que la quantité AH} restait constante lorsque 
l'état de surface de l'échantillon variait et ont proposé d'utiliser ce cri- 
tère pour définir la qualité d’un matériau. 

I! nous a paru intéressant de comparer les valeurs de AH trouvées à 
partir de la courbe de saturation du moment et les valeurs de AH; 
déterminés à partir du champ critique au moyen de la formule de 
Suhl. Nous avons comparé AH’ trouvée dans le cadre des hypothèses de 
Fletcher, Le Craw et Spencer et AH; déterminée en utilisant la méthode 
de Seiden et Shaw. Il nous a semblé préférable d'adopter ces valeurs 


car les hypothèses qui nous ont permis de les calculer conduisent à des 
résultats confirmés par l'expérience. Les deux valeurs sont du même 
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ordre de grandeur et nous pouvons considérer qu'aux erreurs d’expé- 
riences près elles sont égales. Ce résultat confirme donc bien que la 
grandeur AH% caractérise une propriété intrinsèque du matériau. Il 
présente un intérêt pratique intéressant car la saturation de 1 se 
produit pour des champs hyperfréquences relativement faibles ; il est 
beaucoup plus facile expérimentalement de déterminer le champ criti- 
que que de tracer la courbe de saturation de M;. On dispose donc d’un 
critère facile à déterminer expérimentalement pour caractériser les. 
propriétés intrinsèques d’un matériau. 


CONCLUSION 


Nous avons mis au point un dispositif expérimental permettant de 
saturer là résonance ferrimagnétique et de détecter la variation de M; 
liée à la saturation. La méthode utilisée est originale ; elle élimine 
les défauts des dispositifs précédemment utilisés par Damon et Bloem- 
bergen et Wang. La réalisation de ce spectregraphe de puissance nous 
a amené à étudier et à construire. 


* 

1) Un fluxmètre électronique à grande sensibilité. 

2) Un alimentation stabilisée pour électro-aimant assurant une 
induction stable à 105 près. 

3) Une stabilisateur de fréquence pour carcinotron de puissance 
oscillant dans la bande X, assurant une fréquence stable à 10° 
près. 


Les résultats expérimentaux que nous avons obtenus avec cet équi- 
pement nous ont permis de préciser la loi de variation de M, en fonc- | 
tion du champ hyperfréquence À dans un cristal ferrimagnétique. Cette 
loi nous a permis de calculer les temps de relaxation d’un monocristal 
de grenat d’yttrium et de faire un choix entre les formes possibles 
des termes d'amortissement dans les équations phénoménologiques. 
L'expression de Landau et Lifschitz n’est pas compatible avec nos 
résultats qui par contre suivent bien la loi d'amortissement de 
Bloch. 

Une étude simultanée de la variation de y" en fonction du champ 
hyperfréquence nous a permis de mettre directement en évidence le 
blocage de l'angle de précession au champ critique et d'apporter ainsi 
une preuve directe à la théorie de Suhl. Par là même nous avons pu 
faire un choix entre les modes de détermination graphique du champ 
critique. 

La comparaison de la largeur de raie AH, caractérisant la relaxation ! 
des ondes de spin parallèles à Os et de la largeur de raie déterminée 
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« par la saturation de M, nous montre que ces deux quantités sont du 

» même ordre de grandeur et que par suite AH}; caractérise bien une pro- 
priété intrinsèque du matériau, On dispose donc d’un critère de qua- 
lité pour caractériser un cristal de grenat d’yttrium. 


(Laboratoire d'Électronique et de Radioélectricité 
de la Faculté des Sciences, 
B. P. n° 9, Fontenay-aux-Roses (Seine)). 
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ÉTUDE 


DE L’'ÉMISSION D’'ÉLECTRONS NÉGATIFS 
ACCOMPAGNANT LES RADIOACTIVITÉS B ET w, 
PAR LA TECHNIQUE DES COINCIDENCES (1) 


Par Maurice DUQUESNE 


INTRODUCTION 


Parallèlement aux recherches de spectroscopie nucléaire, des études 
théoriques et expérimentales ont été réalisées ces dernières années sur 
quelques conséquences de la désintégration 8 : rayonnement de freinage 
interne et autoionisation (ce dernier phénomène se produisant égale- 
ment dans la capture électronique et dans l’émission «). 

Ces phénomènes secondaires, accompagnant la radioactivité B, se 
traduisent par l'émission de rayonnements qui se trouvent liés à l’émis- 
sion & (ou &) ; la méthode des coïncidences semblerait donc indiquée 

pour l'étude de tels rayonnements. En fait, elle est très peu employée. 

» C’est que nous sommes en présence d’un rayonnement associé dont 

l'intensité est très faible, les mesures sont alors très longues et les 

» phénomènes parasites, dont la diffusion, gênent considérablement les 

expériences. 

Dans le cadre de la théorie de l’autoionisation, la technique des 
coïncidences a été utilisée par G. Charpak (9), coïncidences 8 — e- dans 
32P —_, et par A. Lagasse et J. Doyen (26), coïncidences e= — X dans 
210P0. 

De ce bref aperçu, il résulte que la diffusion pans la source et les 
détecteurs, en perturbant une corrélation et en créant des coïncidences 
parasites, limite les possibilités de la méthode des coïncidences dans 
l'observation directe des e- éjectés du cortège lors d’une désintégra- 
tion B ou «. 


{4} Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques, et soutenue Île 
19 mars 1956 devant la Commission d'examen. 
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Nous nous sommes particulièrement attachés dans ce travail à 
repousser le plus possible les limites d'utilisation de la méthode des 
coïncidences (B—e-), en élaborant une géométrie et des méthodes 
propres à éliminer les coïncidences parasites. 

Nous avons ensuite appliqué cette technique des coïncidences à 
l'étude de quelques problèmes de physique nucléaire. 

Nous avons pu ainsi mettre en évidence, en utilisant des émetteurs $ 
purs, %55S, %2P, 47Pm, RaËE, un spectre d’e- en coïncidence avec le 
rayonnement 8. Si l'énergie maximum de ce spectre est en net désaccord 
avec les énergies fixées par la théorie de l’autoionisation, par contre, 
l'intensité totale du phénomène est de l’ordre de grandeur fixé par 
cette théorie et correspond avec les mesures d'intensité du rayonne- 
ment X caractéristique. 

Nous avons réalisé une étude semblable pour l'émetteur « 21%Po, et 
montré que l'énergie et l'intensité des e— émis correspondent aux ordres 
de grandeur fixés par la théorie de l’autoionisation. 


PREMIÈRE PARTIE 


Dispositif expérimental et méthodes. 


Introduction. 


Lorsqu'on se propose de détecter des rayonnements électroniques de. 


faible énergie et d'étudier, par la méthode des coïncidences 8 — e-, 
des phénomènes de faible intensité, il est nécessaire de définir avec 
soin la géométrie utilisée et les méthodes employées pour atteindre, 
à travers les phénomènes parasites qui accompagnent toute expérience, 


Sn 


les grandeurs physiques fondamentales caractérisant le problème donné. * 
De nombreuses expériences furent nécessaires pour mettre en évidence, : 
sur un dispositif expérimental d’abord modeste, les principaux pro-. 


blèmes à résoudre avant de pouvoir atteindre les grändeurs physiques. 


désirées. Au cours de ce travail préliminaire, s’élaboraient donc un! 
appareillage, une géométrie, et les méthodes permettant de déceler, 4 


de mesurer, et si possible d'éliminer les différents phénomènes parasites 
qui limitent l'emploi de la technique des coïncidences 8 — e-. 

Pour la détection des rayonnements de faible énergie, l'absorption 
par la paroiï ou la fenêtre d’un compteur G — M limite l'énergie des parti- 


cules $ ou des électrons que le compteur peut enregistrer. Nous avions ! 


donc utilisé au départ un dispositif à compteurs sans paroi. 
Ceci nous obligea à introduire tout le dispositif expérimental de 
géométrie définie dans une chambre et à les commander magnétique- 


‘ ; 4 


nd 


4 2 æ. LA r ‘ _ 
ÉMISSION D'ÉLECTRONS NÉGATIFS DANS LES RADIOACTIVITÉS 8 ET « 645 


ment de l'extérieur. Dans la suite cette géométrie sera désignée (G). 
Dans un tel dispositif, le seuil de l'énergie détectée est déterminé 
par la masse (m,) de gaz qui se trouve entre la source et la partie utile 
du compteur ; m, est alors fonction de la distance de la source au volume 
utile du compteur, c’est-à-dire de l'angle solide w ; mÇ augmente donc 
quand w diminue. Cette géométrie a pour limite le compteur 4x où m, 
est nul puisque la source se trouve située dans la partie utile du comp- 
teur. Désirant faire des études de distribution angulaire, nous ne 
pouvions envisager celte dernière forme, mais le gaz, dans la chambre 
du dispositif (G;), était un agent de diffusion très gênant. 

Nous avons alors réalisé un appareil à compteurs à fenêtres et 
remplissage différentiel, m,, masse superficielle de la fenêtre devenait 
indépendant de l'angle solide & et les éléments de cette géométrie 
étant dans le vide, il n’y avait plus possibilité de diffusion entre la 
‘source et les détecteurs. 

Nous désignerons ce dispositif (Ga) (fig. 1 et fig. 3). 

Nous avons enfin réalisé un dispositif où les compteurs sont des 
compteurs à scintillations (cristaux d’anthracène). Cet appareillage, 

} désigné (G;), ne surmonte pas loutes les difficultés dues aux fenêtres 
des G— M (fig. 2). 


Enfin, on pourrait envisager l'application d’un potentiel d’accéléra- 


nr à 


tn 


Fig. 3. — Géométrie (Ga). 
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tion pour donner aux e- de faible énergie une énergie additionnelle 
suffisante pour traverser les fenêtres (40). 

Pour étudier un rayonnement de faible intensité avec quelque sécu- 
rité, il est bon, si ce rayonnement est couplé, de le détecter et de 
l’étudier par la méthode de choix des coïncidences. Pour avoir une 
bonne précision sur la mesure, il importe que le détecteur ait une 
efficacité maximum et que l’angle solide w soit le plus grand possible. 

L'efficacité d'un G—M est très voisine de 1 pour les électrons, au 
contraire, elle est souvent inférieure à 107? pour les rayonnements y 
et X. Avec de tels détecteurs on doit donc se limiter à l’étude de 
coïncidences des types (8 —e-), (e= — e-) et (x — e”). | 

Le choix de l’angle solide est un problème délicat. | 

Pour des phénomènes peu fréquents, l'étude au compteur 4x semble J 
s'imposer, cependant les premières expériences de coïncidences 8 — e= 
nous montrèrent l'existence de phénomènes parasites importants pro- 
duisant de fausses coïncidences, rétrodiffusion par les compteurs, et 
diffusion 8 — e- dans la source et son support. | 


Echelle 5 | 
Si= S3 | 
1 _ 


H Source 


Fig. 4. —-- Montage de la source. 
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Une étude minutieuse de ces phénomènes parasites est nécessaire sil 
l’on veut déterminer les moyens de les neutraliser ou de les éliminer. 
Pour réaliser une telle étude, une mobilité des détecteurs par rapport al 
la source radioactive était avantageuse puisqu'elle permettait une étude! 
de la distribution angulaire des e- rétrodiffusés par les détecteurs et 
rendait possible la mise en évidence de la corrélation angulaire à 90°! 
entre le rayon $ et le secondaire projeté dans la matière de la source" 
Cette corrélation nous renseignait ainsi sur l’état de la source utilisée! 
en nous donnant l'intensité relative de la diffusion 8 — e- dans la source 
et son support (fig. 4). 

Ces remarques nous amenèrent à fixer les angles solides des détec- 
teurs mobiles au voisinage de 102 de 4x et à introduire la plus grande* 
symétrie possible par rapport à la source. Ces angles solides relative-* 
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PLANCHE I 


Fig. 1. — Détails du dispositif (Ga). 


Fig. 2. — Intérieur de la chambre (CA 
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(a) Source déposée par évaporation thermique (Sin). 


(b) Source préparée par dépôt de goutte (Saep)- 
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ment petits nous limitent en précision et nous obligent à des mesures 
très longues et souvent répétées, par contre, ils nous confèrent une plus 
grande sécurité sur la nature et l’origine des rayonnements détectés. 


CHAPITRE PREMIER 


Mise en évidence 
et étude des coïncidences parasites. 


Nous désignerons par N’, le nombre des coïncidences enregistrées 
par minute entre les détecteurs C; et C,. Le taux de coïncidences 
réelles N: s’écrira : 

Ne= Ne—MP.—N'; 
où .N’; représente les coïncidences fortuites et MP; le mouvement 
propre en coïncidences. 

Pour éprouver le dispositif expérimental, nous avons utilisé un 
nuclide — *P —, dont l'émission f- conduit directement à un niveau 
fondamental. 

Dans le cadre des théories actuelles (voir 2° Partie, Chap. [‘”), les 
seules coïncidences prévues sont : 


6 — hv entre le rayon $ et la radiation électromagnétique de frei- 


_ nage interne (5). 


B—e- entre le rayon $ et l’e- éjecté de l’atome par suite de l'inter- 
action résultant du changement de charge du noyau — autoionisa- 


tion — (29) des expériences préliminaires dans une géométrie (Ga) 


| 


| 


(fig. 3) où p, — p, — 0, 0 — 180°, nous ont permis de vérifier que 
«l'intensité du phénomène est fonction de la surface libre $S; sur 
laquelle est montée la source radioactive. Ces coïncidences, que nous 
désignerons N,1_>, sont dues à la rétrodiffusion des particules f par 
les compteurs C, et C. 


TJ — Étude de la rétrodiffusion. 


A) Mise en évidence. — C’est un fait bien connu que, si l’on dis- 
pose en dessous d’une source radioactive une plaque d’un matériau de 
masse superficielle (m) et de numéro atomique (Z), le taux de comp- 
tage N, du compteur C, est fonction de la distance (d) de la plaque à 
la source, de (m) et de (2) (fig. 5 a). 

Par suite de la diffusion multiple des particules B dans la plaque, 
des rayons B initialement dirigés vers la région (Il) reviennent 
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N, 


Fig. 5 (a). 


vers (1) en traversant Le support de source dont la masse superficielle u, 
est très faible. ù 
N, = Nou + nd, m, Z). 

Si l’on remplace la plaque diffusante par un compteur C,, nous: 
SE RER aurons un phénomène semblable mais 
e 4 cette fois, en plus de l'augmentation du # 

AM taux de comptage simple : 

Ni = No + No; 4 

nous observons des coïncidences entre les | 
impulsions enregistrées par C, et celles ! 

enregistrées par C, (fig. 5 b). 

Î | En effet, dans n, figurent des impul- 


| 
sions enregistrées par C,, elles sont donc | 
I | enregistrées par les deux compteurs | 


dans un temps inférieur au temps de 
résolution du sélecteur à coïncidences ; 
leur intensité N,9, est proportionnelle 
au taux de comptage de C, : 
no = na + Nogo 

de sorte que nous pouvons écrire : 

Ni = Nom + 2 + Nage 

Ne Fr NoGo +- n —- Ne. 
Le taux des coïncidences dues à la rétrodiffusion est donc : 

No = Nas + Nogo- 


Fig. 5 (b). 
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Si les compteurs C, et C, sont identiques et s'ils sont disposés symé- 
triquement par rapport à la source : 


| 


Nes = g(Ni + Ni). 


* On peut donc caractériser la rétrodiffusion dans une géométrie 
N 


de à ci—2 
=NEN- 
, Pour un dispositif expérimental donné, g dépend de l'énergie des 
: électrons émis par la source (fig. 6). . 
Dans la rétrodiffusion (N:1_2) il y a donc un passage d’e- du volume 

* utile du compteur C; au volume utile du compteur CG; et réciproque- 
> ment. Pour étudier ces coïnci- 
 dences, il est nécessaire de 
» séparer la chambre en deux 
* régions par une plaque suffi- 
 samment épaisse pour arrêter 
les particules 8 rétrodiffusées 
par les compteurs et de définir 
au centre de cette plaque une 
* surface de passage S; entre les 
} deux régions (I) et (II) où évo- 
* luent les compteurs C, et C. 
* La source radioactive, montée sur un support de LC 600 ou de 
Formvar de masse superficielle u,, est disposée au centre de la surface 
S; définie par deux rondelles en cuivre de 3/10 de millimètre d’épais- 
eur. Dès lors, on peut étudier l'influence de S; en faisant varier cette 


urface au moyen d’un jeu de rondelles : 


donnée par le facteur g 


Si =T,4 mm NS, — 106 mm? S3 = 78 mm°. 


ssl 


| Dans une géométrie où o, = p, = 0, 0 = 180°, l'expérience montre 
“que l’on peut toujours écrire le taux de coïncidences : 


N 9 
En, 4 + bSi+ Si + … 
Nous nous limiterons à des valeurs de S telles que : 


Rene +: 
dans cette expression, la rétrodiffusion est caractérisée par le terme 
bS; = q, le terme a représentant le taux de coïncidences de rayonne- 
ents issus de la source radioactive, ce terme contient donc la contri- 
ution des coincidences vraies en provenance de l'atome émetteur. 
Pour atteindre a il faut connaître bS ou, ce qui est préférable, 


obtenir bS; = o. 
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B) Première méthode pour éliminer les effets de la rétrodiffu- 
sion. — Il faut d'abord déterminer, d’après la valeur Emax du rayon- 


nement du nuclide étudié, la valeur de la surface maximum S; max POUr 
Ÿ 


N 
que la relation NN — f(S:) soit linéaire. 
On détermine ensuite les mouvements propres en coïncidences 
MP,(S:) pour les trois surfaces S;, S:, S3. 
Eafin on détermine, au moyen de mesures souvent fort longues : 


Ne(Si) = NelSi) — MPe(Si) — Nr. 


N N ] N ] 
, c c 5 c 
On construit alors ( “ £E $ = N,), k= N,), Pour les valeurs 


C 
N+N 


S,, So, Sa, l'extrapolation donne alors la valeur de pour S = 0, 


c'est-à-dire : 
Ne 
N+N, — 4180 (fig. 7). 

Cette méthode perd de sa précision si la source radioactive ne peut, 
ètre préparée quasi ponctuelle. Dans ce cas en effet, il faut que la plus 
petite valeur de S; — (S,;)— soit supérieure à la surface de læ 
; source. $S, s'éloigne ainsi de] 

— o et rend l’extrapolation 
plus imprécise. | 

Cette difficulté peut être levées 
par l’étude du terme b dans! 


“ 


Nc_ 40 
s | Ni+Na 


; pi l'expression g— bS; de la rétro= 
Géométrie G4 diffusion ; cette étude suggère 

5 ME Me m#m en effet une seconde méthode 
on _— + St pour atteindre le terme a, car 
, 3 elle met en évidence que pour: 
Fig. 7 certaines valeurs des angles 
1 €Ë Pr, On a b=— 0. 1 

ETUDE DU TERME D pans q — bS;. — Le terme g définissait la rétro: 


diffusion — en tant que génératrice de parasites — pour une géométrie 
donnée et pour un émetteur 8 donné (fig. 6, p. 649). | 

Une première étude expérimentale permet de mettre en évidence le 
rôle de S;. Reste alors le coefficient b qui dépend, pour une énergie 
donnée des électrons émis par la source, d’un certain nombre de para= 
mètres parmi lesquels figurent : 


— la nature et la géométrie des détecteurs C;, C, 
— les angles solides w, et w, de ceux-ci, 


les distances d,, d, de la source aux détecteurs, | 
les angles 9, et w, qui définissent la position des détecteurs par 
rapport à la source. 


ma 
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Pour cette étude plus détaillée des coïncidences du type N;i_>, on 
peut faire jouer à la surface S; définie plus haut le rôle d’une source 
de coïncidences parasites puisqu'’un certain nombre d'électrons rétro- 


. diffusés par C, traversent S; et peuvent ainsi être détectés par C4. 


C; enregistre par unité de temps N, particules en provenance de la 
source radioactive montée au centre de S;; un certain nombre d’e— 
vont, par suite de diffusions multiples sur les parois et dans le gaz du 
compteur, rétraverser la fenêtre de C,, soit N, 7, ce nombre. 


Je est la probabilité pour qu'un e- détecté par C, en ressorte ; ce 


» terme caractérise le détecteur pour une énergie donnée des e-. 


| 
| 


E 


L! 
1 


ÿ 
s 


a 


Nous avons utilisé dans nos expériences des compteurs métalliques 
(type anglais) (fig. 3, p. 645), et des compteurs en verre de mêmes 
dimensions avec cathode interne en nickel déposé par évaporation ther- 
mique. 

Des expériences avec **P nous ont permis de calculer la rétrodiffu- 
sion pour chaque type de compteur. 

Nous avons obtenu : 


compteurs anglais  } —2,8.10"? 
compteurs en verre J—2.10 %. 


Si nous considérons 
un élément ds de la fenè- 
tre de C,, situé à une 
distance b du centre de 
celle-ci, le nombre d’e- 
rétrodiffusés émis par 
ds dans l’unité de temps, 
soit dN,, est une fonc- 
tion de point de cette 
fenêtre-source ; de plus 
ces e— sont émis avec 
une distribution angu- 
laire qui dépend égale- 
ment de p; soit W,(£) 
la distribution des dN, 
électrons émis par ds 
(fig. 8). 

Cet élément de source 
voit la surface S; sous 
un angle solide os;(p) 


et le nombre d’e- reçus par S; peut s’écrire : 


PRNLEIN, 
TRE 
2T 


W,{C)d& ; AN, = EE F(p)ds. 


o$;1 Te) 
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Un certain nombre de ces N, /, électrons réémis par C, va traverser, 
dans l’unité de temps, la surface S;, soit OS Nous obtiendrons cette 
contribution en intégrant l'expression ci-dessus sur toute la surface de 
la fenêtre de diamètre 2e, : 


[e] S; — dn . 
Bi Î. ñ 
Finalement on peut écrire : 


Si = No W(Qs;) … ; 


Nous avons réalisé des expériences sur la variation de 6, en fonction | 
de la distance r au centre de Si, et montré que o,, sensiblement cons- 
tant autour du centre, décroît *# 
Er rapidement quand 7 tend vers e # 
(Big. 9). | 
os, n’est donc constant à l’in- 
térieur de S; que si cette sur- 
face reste petite devant la sur-! 
face de la fenêtre de C. 

La surface S; émet donc, par 
unité de temps, Si électrons ! 
dans la région (1, et dans un 
angle solide (, — inférieur à 
27 — dont la définition dans (1) « 
dépend de la position de C4 
dans (II) ; nous traduirons ceci. 
par une fonction de distribution, 
F,,(®) qui sera nulle en dehors 
de Q, c’est-à-dire à partir | 
Fig. 9. de certaines valeurs de ®* 

dy (fig. 10). | 

Quand la position de C, est définie dans la région (1) par @ = gs, il | 
détecte en provenance de S; : | 
Nog2 = cSi/2r[, Fogdo | 
L 


en exprimant du, en fonction des paramètres qui définissent la géo-* 
métrie : 


| 

Q ERA EZ | 

> je ÿ SE ei Pi + Er En . 

Nogo — N272W(Qs;) = TV EE (p1 — p)*dp. | 
1 


On voit sur cette expression que le nombre de coïncidences produites 


par le compteur C, dépend, par F4,(o), et de la position de C, dans (Il) 
et de la position de C, dans (I). 


| 
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re 


ke tynlter 0 42 


0#"10:20::30/ 40:50 60 70: 


Fig: 10. 


1+ 81 
Si 16 Fe:(®) du, = 0, nous aurons N,9, — 0, même si S; est dif- 


férent de Has 
Cette remarque est importante, elle nous permettra de définir une 
seconde méthode pour éliminer les coïncidences de rétrodifusion N,1__». 
% La contribution du compteur C,; est semblable à celle de C, et s'ils 
* sont symétriques et symétriquement disposés par rapport à la source, 
D y = Po = Po Gi = O2 = @9; di = d, = dé, nous obtenons : 


4 


Ne : Fi 1 
NES 1.W(Qs;) — . L[, Fa(#)don 


27 
et si l’on compare avec l'expression expérimentale ne ES;, en 
remarquant que si (, est petit, on peut l'écrire S;/di, nous obtenons b 
- en fonction des divers éléments de la géométrie : 


Ë se 
bi W(Qs) a [ Foleidoo 


C) Deuxième méthode. — Alors que W(Qs,) caractérise la distri- 


bution des électrons rétrodiffusés à la sortie du compteur, F4,(p) carac- 
térise la distribution dans la région (I) des électrons qui ont traversé S;. 


ei, dE] 
#. 
« 
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Ces électrons sont émis dans l'angle solide Q,. F,,(e) — 0 en dehors 
de cet angle solide. 
Tout détecteur C, situé dans la région (1) avec +, tel que : 


] a Feap)des < 
ne détectera pas d'électrons rétrodiffusés par C,. Si de plus la disposi- 
tion de C, et de C, est telle que : 
[a Fatgider = |, Faleidos = 0 


nous aurons No = 0 (fig. 11). 

Dans une géométrie symétrique, il est toujours possible, pour un S; 
donné, de définir l'angle ®; — 9, — vw, à partir de la valeur duquel 
nous avons : 


Fœ(®1 > D;)do, — É Fœ;(?2 = D;)dos —:0 


PV TN ne 
VD e RIM PRÉ ee er 


Cette seconde : 


méthode pour 
atteindre la valeur 
du paramètre &e 
semble plus rapide 
et plus sûre que la 
première méthode. 


üon des compteurs 
est commandée de 
l'extérieur, ce qui 
évite les différents 
remplissages dus 
au changement de 
S; dans la première 
méthode; de plus, 
on obtient plu- 
sieurs valeurs &e6, 
ce qui donne plus 
de sécurité, car s'il 


lation angulaire 
Fig. 11. des rayons émis 
en coïncidences, 


on doit avoir : aç — a pour toute valeur de [0| <|0;| (fig. 12, 
p: 655). 


militante gli mnterge dde 


En effet, la rota- 


3 LA | 
n'y a pas de corré- 


Lin “#8 
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Enfin on peut, avec cette méthode, travailler avec des sources non 
» ponctuelles, S; n’intervenant que pour limiter la plus grande valeur 
… de 6, soit 06;. 
+ S'il existe une corrélation angulaire, ag — F(0). 


D de) à 


Ne 
N,+N2 


MSL'Te 


Source surS3 


de 


* 
o 
Æ 


ère eme 
1 methode 2 méthode 


420° 


Fig 12; 

Avant d'écrire que a ou F(6) traduit le taux de coïncidences vraies 
ou la corrélation angulaire des rayons émis, nous devons vérifier que la 
grandeur ag ne contient pas d’autres coïncidences parasites ayant la 

» source radioactive pour origine, et que nous désignerons Nes. 
2 La diffusion 8 —e- dans la source, en provoquant l'émission d’e- 
secondaires, peut en effet être à l’origine de coïncidences du type 8 —e- 


“ 

dont l'intensité sera naturellement indépendante de S;. 

Il resterait encore à étudier la perturbation de l’éventuelle corrélation 
angulaire dans la matière radioactive. Nous n’aborderons pas ici ce 
problème qui n’est pas spécial à notre dispositif. 


: D) Avant d'entreprendre l'étude de la diffusion 8 — e- dans les 
sources nous regarderons s’il ne reste pas dans l’expression de & des 
coïncidences du type que nous nous proposons d'éliminer par cette 
‘deuxième méthode, à savoir N;1__. 

Lors de leur passage de la région (Il) dans la région (1), les e— rétro- 
diffusés par C, doivent traverser la surface S;, c’est-à-dire traverser les 
quantités de matière, soit y, du support, soit u, + us. si l’électron 
repasse par la source radioactive. Lors de son passage à travers Si, une 
particule B peut subir une diffusion élastique simple ou multiple ou 
encore une diffusion 8 — e- avec émission d’e- secondaires. Ces diffé- 
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rents phénomènes auront tous pour conséquence la présence possible, 
hors de l'angle solide Q,, d’un e- lié à la rétrodiffusion de C,, et 
réciproquement pour Cys 


Nous traiterons à part la diffusion 8 — e.... 


1) La diffusion simple, qui doit satisfaire au critère de Wentzel, 
peut être envisagée dans le cas d’une source Si où y, est souvent infé- 
rieur à {- 

Pour une énergie du faisceau incident, on connaît la distribution 
des e- en fonction de l’angle de diffusion 6. Une feuille d'Al de 
675 ug/cm? satisfait au critère de Wentzel pour des e- de 260 keV et 
un angle de diffusion 6 > 22°. 

La section efficace différentielle de diffusion élastique sous sa forme 
relativiste est, pour un centre diffuseur : 


277 Z?e4 1 — fe? 0 ZT8 26 : 
1(6)do = 5p: & 16 sn ee cos?- sin, | sin Od0. 


Dans une feuille d'épaisseur { ayant n atomes par centimètre cube, il 
faut multiplier par nt et intégrer sur l’angle solide « du détecteur 
pour obtenir le rapport f du nombre d’e- diffusés dans l'angle solide © 
et la direction 6, au nombre d’e- incidents frappant le diffuseur dans 
l'unité de temps. : 

Le nombre d'électrons qui frappent le diffuseur est : 


à Q 
G293 = Na W(OQs,) y 


2T 
Nous avons établi par l'expérience 7, W(Q5,) — 35.107? donc : 4 
G293 = 104.35.10-2.0,6.107? pour N, = N, = 10000 c/min ; 
CaSg = 21: 


La géométrie est telle que sans les phénomènes de diffusion, ces 21e. 
en provenance de C, et traversant S, se distribuent dans la région (I) 
dans un angle solide Q,. Si en première approximation, nous admettons 
une distribution uniforme à l'intérieur de Q, nous comptons, pour une 
position de C, à la limite de Q, : 


Nalgn = D — 28) = 21 2 


soit 5 coïncidences par minute. 
| Pour un diffuseur d'Al de 270 ug/cm? et des e- de 127,7 keV, le 
facteur f pour une diffusion simple de 20 est: f = g 10-4. On à donc: 


Ne(p1 + 200)/Ne(pr) = 9. 1074, 


SEE 


et par suite : 
Na(g + 209) = 4,5.1078 
À cause de la contribution de C;. nous aurons : 


Na=2= 0.107 


au al or lis at nes DR en Ed ht 


LL. 
F 


1 


DU N [1,7 778 


ÉMISSION D'ÉLECTRONS NÉGATIFS DANS LES RADIOACTIVITÉS B ET & 657 


ce qui porte le rapport N./N, + N, pour @, + 200 à 4,5.10-7, or l'ex pé- 
rence nous donne N./N, + N, pour ®, > 300 à 1,25.10-5. Si nous avions 
pris la valeur de f correspondant à des électrons de 46,5 keV, soit 
f= 5.10", nous aurions trouvé : 


Ne/Ns = N, == 25 . TOR 


En fait ces valeurs sont très surestimées car y, — 10 à 5o ug/em? de 
LC 600 ou de-formvar. 


La diffusion simple dans le support de source des particules 8 
rétrodi ffusées ne peut expliquer la présence de coïncidences au-delà 
de o = ® = Di. 

2) La diffusion multiple n'intervient pas pour y, qui peut toujours 
satisfaire le critère de Wentzel, elle pourrait intervenir dans la matière 
de la source 1; mais si la surface de la source est petite devant S,. la 
correction sera encore très faible. 


3) La diffusion B —e:.. dans la matière de la source introduit des 
coïncidences parasites en nombre parfois appréciable (15). Les électrons 
secondaires produits peuvent évidemment provenir des rayons  rétro- 
diffusés par les compteurs ; mais leur intensité est négligeable par 
rapport à celle des électrons secondaires produits par les rayons $ de 
désintégration. 


En conclusion de cette étude, nous considérons que les coïnci: 
dences Na dues à la rétrodiffusion dans les détecteurs sont 
susceptibles d'être éliminées par l’une ou l'autre des méthodes 
citées plus haut (fig. 12). 


Étude de la diffusion B— e- dans la source (N:s). 


Il nous reste à étudier la production d'électrons secondaires dans la 


source et son support ; ceux-ci, en coïncidences avec les rayons f pri- 
maires peuvent avoir pour origine : 


A) L'ionisation externe, provoquée par les rayons $ dans la masse ls 
de la matière radioactive et la masse y, de son support. Dans cette 
diffusion inélastique 8 —e-, un e- lié est émis, provoquant un trou 
sur une couche du cortège, il en résulte l'émission de raies X de réarran- 
gement. Dans ce phénomène, on peut observer des coïncidences 
triples 8 — e- — X comme dans l’autoionisation. 


B) La diffusion élastique B — e-, ou interaction entre les électrons B 
et les e— très faiblement liés présents dans la matière radioactive et son 


support. 
Cette diffusion ne sera pas accompagnée de rayonnements X obser- 


_ vables, elle se différencie par là de la diffusion inélastique. L'émission 
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des 2 électrons se produisant suivant des directions faisant entre elles 
un angle voisin de go°, nous pourrons mettre en évidence ce phénomène 


par la corrélation angulaire $ — 6... 

La diffusion 8 — e- entraîne donc l'existence de coïncidences para- 
sites ayant leur origine dans la source radioactive elle même, c’est-à-dire 
à l’intérieur de la surface S;. Ces coïncidences, que nous désigne- 
rons Nes, ont donc une intensité indépendante de S;, elles ne seront pas 
éliminées par l'application de la première méthode (variation de S;); 
d'autre part, la distribution des e— secondaires tend vers l'isotropie 
quand y, augmente, de sorte que la seconde méthode (F,,(p)=F4,(p) —0) 
risque d’être inefficace. 


Il faut agir sur u, et us pour contrôler Nes. 


La masse superficielle du support de source est de l’ordre de 


10 à 5oug/em?, nous n'avons pas observé de modification de —= Ai80e 


€ 
Ni+ No 
en modifiant pu, et en portant cette masse superficielle jusqu’à la valeur 
80 ug/cm?. Par contre, les variations de u, entraînent des variations 

N, 
Pour étudier ces variations, trois espèces de sources ont été utilisées : 


quelquefois importantes de = AG. 


1) les sources Si obtenues par projection thermique sous vide ; 
u, est uniforme et souvent inférieur au microgramme (pl. II, p. 646) ; 
2) les sources Säep 


Nc & 32p : N 
Ne AU | 0 (URSS par évapora- 
Géométrie: Gq tion d’une me 
Fa, EURE de solution 
; Rae te active 50 ug/cm?< Us 
25 {070 F8/em? << 500 ug/cm? ; 
4 ns= 1F9/cm? 3) pour les sources 
X bs= 200 Fe? épaisses, nous avons 
1 Le 2 ? Ms= 50m utilisé 2P sous forme 
de phosphore rouge, 
réaction 51P(n, y) %2P. 
Avec des sources du 
D s0 7 ue 150° TT TERRES 


obtenons ag indépen- 
dant de 6 pour go <6 
< 1509; la rétrodif- 
fusion (N:i) est inobservée pour ces valeurs de 6. 

Avec des sources du type Sdep (°?P) au contraire ao n’est pas toujours 
indépendant de 6. Si pour 8 — 140° on retrouve bien la valeur de Ne 
donnée avec Sn, par contre pour 0 < 1av0, le taux de coïncidences 
croit Jusque 0 — 80°. Nous sommes en présence de coïncidences dues 


a titi 
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Ne . 4 Lire) 


Géométrie: Ga 


1204 


10 20 30 40 50 mg/cm' 


aux e- secondaires projetés par les rayons $. La corrélation pour 0 — 900 
est mise en évidence et confirme l’origine de ces coïncidences parasites. 

Si l’on augmente la masse superficielle de la source, la corrélation 
est détruite en même temps que le taux de coïncidences N° augmente 
et tend vers une limite qui se situe pour les rayons 8 de %2P vers 
us = 15 mg/cem?, cette saturation résultant de l’autoabsorption des e- 
secondaires dans la matière radioactive. 

Les courbes des figures 13 et 14 traduisent les résultats obtenus 
avec 2P, dans le dispositif expérimental G3 avec m, = 1 mg/cm°. 

Des résultats semblables ayant été obtenus avec %Y et 204T] et 
les sources du type Swm étant quelquefois difficilement réalisables, 
nous sommes arrivés à la conclusion que l’on pouvait étudier un 
nuclide par la méthode des coïncidences avec des sources S&p de us 
suffisamment petit (4 < 200 ug/cm? pour *?P). La géométrie dans ces 
conditions doit être limitée à 1300 < 0 < 1800, c’est la région où les 
mesures sont perturbées par les coïncidences dues à la rétrodiffusion, 
on atteindra donc la valeur de aç par la première méthode (variation 
de Si). 


D'une façon générale nous pouvons écrire : 
Nc= Nu an Nes 2e Noo(ms) 


où Ni traduit les coïncidences de rétrodiffusion, 
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N;s, les coïncidences dues aux ec produits par la diffusion f—e- 
dans la matière de la source et de son support. 

Nco(m) les coïncidences vraies. 

Alors qu'il est relativement facile d'avoir Na 0, Nes n'est 
nul qu'avec des sources Sw préparées par évaporation thermique 
sous vide. 


Nam) doit être enfin corrigé de la transmission de la fenêtre. 


Remarques sur Na et Nes dans le cas de coïncidences x — e-. Fe 
Dans le cas de l'émission &(21Po) la rétrodiffusion est nulle et la contri- 
bution de N,s en #- projetés par les particules « dans la matière de la 
source est également nulle (les e- projetés ayant une énergie de l'ordre 
de 2,7 keV ne sont pas transmis par la fenêtre du compteur). 

Par contre, on peut avoir une contribution de N,s en photons U. V. et 
si le support est en Al on observera le rayonnement X& de l'aluminium. 
Des expériences de coïncidences en présence du champ magnétique 
agissant entre la source et C, permettront de mettre en évidence l’im- 
portance de cette émission et d'atteindre ainsi la valeur N:(m,) des 
coïncidences 4 — e—. 


CHAPITRE II 


Limites d’utilisation du dispositif expérimental. 


Avant d'exposer les résultats obtenus avec le dispositif expérimental : 


et les méthodes que nous venons de décrire, nous allons, dans ce qui 
suit, fixer les limites d’utilisation de ce dispositif. 

La géométrie G convient peu pour l'étude de coïncidences du 
type e7 —e- puisque nous ne pouvons compter les électrons sans 
compter les rayons 8 du spectre ; pourtant, nous avons pu mettre en 
évidence la corrélation angulaire e- — e- dans W7Hg par une expé- 
rience semblable à celle de Walter, Huber et Zünti (48). 

Dans la géométrie G où il est possible de sélectionner les énergies, 
on trouverait des conditions meilleures à la réalisation de coïnci- 
dences e— — e—, mais pour des corrélations e- — e-, un appareil comme 
le spectro-goniomètre de K. Siegbahn (45) est nécessaire. 


Nous envisagerons donc les possibilités de notre dispositif dans le cas 
de coïncidences B — e-, 


À) Les électrons sont monocinétiques. — 1) Conversion interne ; 


pour la valeur du coefficient de conversion x, nous pouvons atteindre 


la limite inférieure 1 + 0,4. 1078. 


PE 


des 
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2) Embranchement x suivi d’une conversion totale ; on peut mettre 
en évidence l’embranchement jusque 3 + 0,6.10-2 par l'étude des 
coïncidences B,—e-. Le spectrogoniomètre permet de déceler un 
embranchement de l’ordre de 10-4. 


+ 
L 
D 
+ 
+ 
£ 
- 
>: 
L 
* 
è 


3) Corrélation angulaire 8 —e-; en supposant éliminée ou connue 
la perturbation de la corrélation, nous pouvons obtenir N; = F() avec 
seulement 10% e— par rayon & du spectre. Dans le G-spectrogonio- 
mètre, la transmission étant T — 3,10-3 et la fraction du spectre 
utilisée 1172 = 10 p. 100, il faut un coefficient de conversion au moins 
égal à 1.102? pour pouvoir tirer une conclusion. En revanche, on 
peut obtenir W(@) pour différentes énergies Eg du spectre. 

Afin de vérifier que les cuïncidences parasites étaient bien éliminées, 
nous avons réalisé dans le dispositif G l’étude de la corrélation angu- 
laire 8 — e- dans l8Au. 

Ce nuclide a fait l’objet de nombreuses études et son schéma de 
désintégration, si l’on fait abstraction d’un embranchement de 1 p. 100, 
se réduit à un spectre B de forme permise (Log ff — 7,46) suivi d’un 
rayonnement y de 411 keV converti à = 4,5 p. 100. 

La corrélation angulaire B—+ a été réalisée par différents 
auteurs (21) (22) (36). Comme prévu par la théorie, la distribution est 
isotrope. 

Dans ces conditions, la corrélation B—e- devait présenter la 
même isotropie. 

Nous donnons (fig. 15) nos résultats expérimentaux sur les coïnci- 
dences 8 — e- dans lSAu. 

La source était un fragment d’une feuille d’or irradiée en neutrons, 
sa masse superficielle us de l’ordre de 130 ug/cm?, son dia- 
“mètre à < 1: mm. Elle était déposée sur y, — 10 ug/cm? de formvar. 
La valeur as pour 8 — 1809 était obtenue par l'application de la 
‘première méthode (variation de S;). 

_ L'examen de ap — F(9) montre l’isotropie de la distribution et garantit 
“ ainsi la géométrie. 
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h) Corrélation angulaire a —e; il nous a paru intéressant de 
mettre en évidence dans un dispositif à compteurs G — M (Ga) la corré- 
lation angulaire «à — e- dans l’iontum. 

L'étude de la corrélation & — y (19) (47) révèle une anisotropie. 

La corrélation « — e- a été étudiée par R. R. Roy et M. L. Goes en 
utilisant la technique de la chambre à diffusion (41). Ces auteurs 
donnent pour coefficient de conversion 17 p. 100 et une distribution 
symétrique autour de go° avec maximum à 90° et 1500. te 

Nous disposions d'une source d’ionium (lo), aimablement mise à 
notre disposition par M. Falk qui avait précisément étudié, en collabo- 
ration avec d’autres auteurs, la corrélation « — y (19). 

L'Io était déposé sur 4 y d'Al, ce qui nous imposait de travailler avec 
les deux détecteurs situés dans la région (1) au-dessus du plan (P;) 
(fig. 3, p. 645). | 

Nous avons constaté un effet sensible d’anisotropie puisque nous # 
avons obtenu : | 


Ne (900)/Nc (1200) = 15 Æ 0,3/23 + 0,4 = 0,65 + 0,03. 
D'après la distribution donnée par R. R. Roy et M. L. Goes (41) : 
Ne (9œ)/Nc (1200) = 0,53. | 


Enfin, nous avons repris l'étude du coefficient de conversion dans le | 
dispositif Gs à 0 — 120° et nous avons obtenu : | 


&200 = 24 + 2.102. 


B) Les électrons forment un spectre. — C’est le cas des coïnci- 
dences $ — e- et x — e- qui résultent de l’autoionisation accompagnant 
les désintégrations B et «. 

L'intensité du phénomène étant alors de l’ordre de 10-3, le B-spectro- 
goniomètre est inefficace. | 
Nous sommes, dans notre dispositif à compteurs G—M (Géomé- 
trie Ga) surtout limités par la masse superficielle des fenêtres des 
compteurs. En gardant le même diamètre (2 cm), nous avons pus 

descendre jusque mn, — go ug/cm? (seuil 6 à 8 keV). 

Ce seuil d'énergie encore élevé semblait nous interdire l'étude de” 
l’autoionisation dans les émetteurs de Z bas, l'énergie moyenne des e-" 
: émis étant, d’après la théorie, de l’ordre de quelques kiloélectron-volts." 
En fait, dès les premières recherches sur l'élimination des phénomènes « 
parasites, nous nous sommes trouvés en présence, dans le cas de %2P,« 
d’un résidu de coïncidences difficilement explicable. | 

Nous envisagerons donc, dans la seconde partie de ce travail, l’étude” 


des coïncidences vraies B—e- et « — e- par l'application des méthodes" 
définies dans cette première partie. £ | 
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DEUXIÈME PARTIE 


KyAe 


CHAPITRE PREMIER 


Théories actuelles sur les phénomènes secondaires 
accompagnant une radioactivité 8. 


{ 


Lorsqu'un noyau se désintègre par radioactivité B—, on est conduit à 
décrire la transition par le schéma suivant : 


ZN() e 248 + GE v: 


L’électron et le neutrino qui emportent l’énergie Exax de la transition 
ont un spectre continu d'énergie : 


Dre FE Eg = F5, 


En 1934, Fermi établit la théorie de la radioactivité 8 en considérant 
la transformation dans le noyau d’un nucléon avec émission de deux 
particules légères : 


émission B- n—>p+e-+v où n+v—p+e- 
émission + p—n—+et+yv ou DV et 


Par analogie avec la théorie de l’émission lumineuse, la probabilité 
totale de transition par unité de temps s'écrit alors : 


Ps |<f|Holi> |'(E) 


| 

3 

à 

| 

où Hg est l'opérateur d'interaction qui provoque la transition $ et p(E) 
la densité des états finaux. 

L'opérateur Hg doit être un invariant relativiste ; 5 types d'interaction 
linéairement indépendants lui confèrent cette propriété de sorte que des 
combinaisons linéaires de ces 5 formes sont possibles. 

L'étude expérimentale de la forme des spectres $ a précisément pour 
objet de définir l'interaction ou le mélange d'interactions responsable 
de la transition. 

Dans le cas où l’état final auquel aboutit la transition f- est un état 
fondamental, l'étude de l'émission B- est particulièrement intéressante 
puisqu'elle se présente seule et non accompagnée d’une émission y avec 
toutes les conséquences d’une conversion interne (émission d'électrons 
de conversion, de rayonnement X, et d'électrons Auger). 

L'étude de ces émetteurs B- purs traduit pourtant l'existence de 
rayonnements autres que le rayonnement 8, la plupart de ceux-ci 
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- magnétique de faible intensité lié à la désintégration $ de RaE. 
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trouvant leur origine dans l'interaction entre le noyau et son cortège, 
interaction dont la théorie de Fermi ne tenait pas compte. Nous aurons 
à envisager : 


1) Le rayonnement de freinage interne. 

2) L'ionisation du cortège par recul du noyau. 

3) L'ionisation interne, ou interaction directe de particule B avec 
un e— du cortège. 

3) L’autoionisation et l'autoexcitation dues à la variation subite de la 
charge nucléaire. 

Parmi ces rayonnements, couplés aux rayons $ du spectre, certains 
sont de nature électronique, la méthode des coïncidences 8 — e- doit se 
révéler fertile dans leur étude. Nous examinerons donc rapidement 
l'essentiel des différentes théories proposées pour rendre compte de ces 
phénomènes secondaires liés à la radioactivité £. 


I. — Rayonnement de freinage interne. 


En 1927, Aston (2) observait l'existence d’un rayonnement électro- 


La théorie de cette émission fut proposée par Knipp, Uhlenbeck (25} 
et Bloch (5) en 1936. 


Dans la théorie de Fermi nous avions : 
Hg 
n+ p+e- Fu: Emax = Ep + E;. 
Si du point de vue classique on ne peut expliquer comment l’électron 


créé a acquis l'énergie Eg, on peut concevoir que cet électron, subite 


ment porté à la vitesse Va, rayonnera de l'énergie, et on peut calculer 
la probabilité pour qu'il émette un quantum d’énergie comprise dans! 
la bande k et À + dk, et faisant un angle 8 avec la direction du vecteur 
quantité de mouvement de l’électron. 

Du point de vue quantique, on peut envisager l'existence d’un état 


intermédiaire pour l’électron émis; nous aurons alors le schéma sui- 
vant : 


H8 42 
1) D PE SUAES Ets) = Eg(s) + k 
H 
2) e{S’) + e-(S) + Av Eg(s) = Eg 


Emax = Eg + Es + k 
H est l’interaclion de l’électron avec le champ de radiation donnant 


: . ; > 
naissance à l'émission d’un photon d'énergie k et de moment Pur: 


Six = AE Vas. 


eat - eat units Qu, ré 7 D D" 


Si l’on admet l'indépendance des processus 1) et 2), on peut écrire 
probabilité totale d'émission d’un photon d'énergie  : 

Emax 

RES Pe(Es’)dE.Py(Es, k). 

! penses du Fe B : 


S(k) = 
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Pe(Es)dE = | M [{Emax — Es)4{Es — 1) PES dE. 


Py(Es, £) : probabilité pour que l’électron provenant du noyau et 
"énergie e Hauts un quantum d’é AE yo 
XPs \ E?, 3m E° ne 
| PEst = or | gr 108 (Es + pe) —2 | 


À 
Ps’, ps moments de l'électron avant et après l'émission du photon k. 
Finalement : 


«G2|M{? x 


S(4)= [ PAE(E —Es)2X[(ES+E°) log (Es/+ ps)—2Es/ps] 
S(k)— 274 *k 1+k ( max s’) 4 ( s” s 2 s Ps) s’Ps|- 


{ cause de la divergence de S(k) pour À — 0, on donne souvent le 
spectre sous la forme ÆS(k) en fonction de k (fig. 16). 
Si on néglige l'interaction coulombienne (approximation de Born), 
(4) est indépendant de la charge Z du noyau émetteur. 
- L'énergie maximum du spectre de photons est À — Emax — moc?. 
-Wang Chang et Falkoff (4q) ont calculé S(k) pour les différents 
nodes d'interaction qui interviennent dans l'élément de matrice M. Ils 


photons 4 ev/p 


#s 


10 d'après (54) 


10 


expérience 
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montrent que le rapport des intensités 1}/Ig est essentiellement indé- 
pendant du degré d'interdiction de la transition £. 

Bien que les expériences soient rendues difficiles, par suite de la 
production de rayonnement de freinage externe dans la matière de la 
source et du matériel environnant, les premiers résultats, obtenus avec 
des émetteurs B purs, montrèrent qu'il y avait accord avec la théo- 
rie (6) (31) (34) (35). 

Plus récemment des divergences sont apparues entre théorie et 
expérience lors de l’étude du freinage interne accompagnant l’émis- 
sion 8 de %$S,47Pm, 1#P (27) (28) (46) (fig. 17). Les derniers auteurs 
cités trouvent un nombre de photons très supérieur à la théorie. 

La question de la conversion interne du rayonnement de freinage à 
été soulevée par Bruner (8) après ses expériences sur #5Sc (6*,K, y). 4 

Cetauteur signale l’émission d'électrons négatifs dans la bande d’énerz 
gie 30-150 keV, émission qu’il caractérise par le rapport e-/et= 4.107 
L'analogie entre la conversion interne d’un rayon y nucléaire et la 
conversion du rayonnement de freinage interne n’est pas correcte, et là 
théorie prévoit un effet très petit pour l’émission d’e- (— 1076). 

Les sources utilisées par Bruner étant préparées par dépôt de goutte, 
il peut y avoir une contribution appréciable de la diffusion B+— es 
dans la matière de la source, mais l’auteur signale qu’il n’observe Dal 
de’,différence dans l'intensité du phénomène quand l'épaisseur de 
sources varie d’un facteur 2 ou 3 ; ces variations apparaissant pour 4 
énergies des e- inférieures à 30 keV (fig. 18). | 


1 
Hp IT jrs masse superficielle de la source 
. è I ps 80 P9/cm2 
\ Il Ps ” 
10 à Lee 


II. — Recul nucléaire. 


L 

, ve 4 Li / La Q . 
Lors d'une désintégration B-, l’électron est émis avec la vitesse V6. 
La loi de conversion de la quantité de mouvement permet de déterminël 


avec quelle vitesse V, le noyau z4iN de masse M va reculer. $ 
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* L'énergie de recul du noyau dans le système du laboratoire est 
Aonnée par : 

H M? $ Doi moV & 

| r=— avec V,; déduit de MV, = ———— 

Re 
finalement, en faisant apparaître l'énergie Eg de l’électron : 


Eg = (m— m,)c? 
E,(eV) = Eg(Ee + 1) 


$ 
où Eg est donné en MeV. 
* Cette énergie de recul est très faible (78 eV pour #?P). 
Sous certaines conditions, elle est pourtant suffisante pour rompre 
les liaisons chimiques, l’atome iouisé qui quitte ainsi son support peut 
lors être détecté. 

Le spectre de l’énergie de recul permet de mettre en évidence l’émis- 
ion d’une autre particule que l’électron (neutrino) et fournit des rensei- 
nements sur la corrélation angulaire e— — y. 

Le recul nucléaire, en introduisant un changement soudain de la 
itesse du noyau, provoque une perturbation agissant sur les électrons 
u cortège ; il peut en résulter la transition d’un électron d’un état lié 
un état d'énergie positive. 

On observera alors l’émission simultanée du rayon $ et d'un e- du 

rtège. 

Ce phénomène a une très faible intensité en radioactivité $. Dans sa 
hèse, Levinger donne la probabilité d’ionisation de la couche K par 

ite du recul nucléaire : 


P —0,28K2/Z?, 
ec: 
ft K=N le /yener re) = 2,2)10"10m sec 
| K=1V,/2,2:x0t 
ans le cas de P, où E;— 78 eV, V, = 2,17.106 cm/sec. 
K = 107? 


Lo _7 
Pioi28: re T2 AIO 


Dans une radioactivité «, le recul nucléaire n’est plus négligeable. 


III. — Ionisation interne. 


La particule 8 quittant le noyau doit traverser le cortège électronique 
e l'atome émetteur ; au cours de cette traversée une interaction directe 
ntre la particule 6 et un e- du cortège doit être envisagée : ionisation 
nterne. 


dd “té 
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Cette interaction, si elle se produit, entraîne l'émission d’un e- du 
cortège avec les rayonnements X de réarrangement. Elle est analogue 
à.la diffusion e- —e-, dont la théorie, pour des énergies non relati- 
vistes de l’électron primaire, fut donnée par Mott (33). 

L'étude théorique de l’ionisation interne a été faite par différents 
auteurs (4) (20), qui concluent que pour des énergies des particules B 
grandes devant l'énergie d’ionisation de la couche K de l'atome radio- 
actif, l'effet dû à cette interaction directe 8 — e- est négligeable devant 
la perturbation apportée au cortège par le changement soudain de la 
charge nucléaire. Feinberg (20) donne comme rapport des probabilités 
d’excitation dans l’ionisation interne et dans l’autoionisation : 


Pé/Pr = Ex/Epg sl Eg > Ex 


où Ex — énergie d’ionisation de la couche K, | 
Eg — énergie de la particule &. 


La valeur de ce rapport peut cependant être contestée lorsq 
Eg — Ex, et l'interaction directe avec les électrons lents des couchés 
externes n’est peut-être plus négligeable. 


IV. — Autoionisation. 


Dans une radioactivité 8 ou «, il y a changement de la charge 
nucléaire, qui passe de Z à Z + 1, suivant le signe de la FACE 
et de Z à Z — 2, dans le cas d’une radioactivité «. 

Cette variation du champ coulombien apporte une perturbation aux €: 
du cortège de l’atome qui se désintègre, ce qui peut entraîner une tran 
sition des e—, soit d’un état lié vers un autre état lié (autoexcitation) 
soit d’un état lié vers un état d'énergie positive (autoionisation). | 

La théorie de ce phénomène a été faite en 1941 par Feinberg (20) e 
Migdal (32), puis reprise par Schwartz (44), Levinger. (29) & 
Mme Benoist-Gueutal (4) dans leur thèse. | 

Nous donnerons seulement ici les grandes lignes de cette théorie. # 

Soit v la vitesse de la particule chargée émise par le noyau, le temp 
de propagation de la perturbation à travers le cortège est : = r,/v, ù 
Ty DDe LOTS Cf : 

La perturbation envisagée est soudaine, si £ est petit devant le 
périodes des e— sur leur orbite; ce sera le cas en radioactivité 8 sat 
pour les particules de faible énergie. L 

La perturbation est adiabatique si { est grand devant les périodes de 
e- sur leur orbite ; c’est toujours le cas dans une radioactivité 
où v — 16.108 cm/sec. | 

Dans le cas d’une perturbation soudaine, on calcule la probabil 
pour qu'un e- passe de l'état o à l’état n. | 
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Ain — | pr(Z À 1; FIDOEZS r)dÿr. 


Yo et Ÿn désignant les fonctions d'onde de l’électron dans l’état ini- 
tial o et dans l’état final n. 


La probabilité d’autoexcitation s'obtient en faisant la somme sur 


tous les états n : De 
Tr 


| 
1 
| 


: 
- 

d 
{ 
, | 
» 
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La probabilité pour qu’un e- demeure dans l’état o étant Ps — | ao 2: 
1 — PQ représente la probabilité totale excitation + ionisation. 
La probabilité totale d'autoionisation est donc : 


P{e)= 1— Po — D Pon: 
n 


Dans le cas de l’autoi onisation les e- dans le continu ont un spectre 
continu d'énergie. Pour obtenir ce spectre, on calcule la probabilité 
pour qu'un e— dans l’état o passe dans le continu avec une énergie 
comprise dans la bande W, W + dW. 


£ ZI fEx\ x + 
En posant n° — 7 = (<s) ; À : nombre d'onde de l’électron, 
AE 
WE nr? 


Pour la couche K : 
6 
Pr(n'})dW = ni (1—e—2rn")-1p/8(n/2 + 1)-de—in’arccotgn'JW. (A) 


Si on fait la somme sur 
tous les états possibles dans P(n) 
le continu, on aura la pro- 
babilité pour l'émission d’un 
e= de la couche K : 


pie [, Pxtn)aw. 


En prenant pour d des 
fonctions d’onde hydrogé 
noïdes sans correction d’effet 
d’écran, Levinger donne la 
probabilité pour la cou- 
che K : Px(e-)— 0,65/Z?, en 
accord avec la probabilité 
donnée par Migdal (0,64/Z?) 
et par Schwartz (0,66/Z?). 
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L’équation (A) donne le spectre différentiel des e- émis, en prove- 
nance de la couche K (fig. 19) ; l'énergie moyenne est de l’ordre de 
grandeur de l’énergie de liaison de la couche K (Ex). | 

On opère de même pour les e— des couches L;. Li, Li, Levinger trouve 
pour la couche L : P;(e-) = 2,1/Z?, en accord avec Schwartz (2,26/Z?). 

Ici, les calculs de Migdal donnent : P;(e-) — 6,8/Z?. Re 

Une équation semblable à l'équation (A) donnera la distribution 
P(n') en fonction de n’, et l'énergie moyenne sera toujours de l’ordre 
de grandeur de l’énergie de liaison de la couche considérée. 

Pour la couche M, Migdal donne P,(e-) = 14/72, tandis que Schwartz 
trouve beauconp moins (4,28/Z?). 

Les calculs précédents doivent subir certaines corrections dont les 
principales sont : 


1) corrections dues à l’effet d'écran ; 
2) corrections des effets de relativité pour les noyaux émetteurs de 
Z élevé. 


Levinger (29) effectue la première correction en utilisant pour 
* décrire les électrons des fonctions d'onde de Hartree. 

Il trouve alors : Px(e—) — 0,92/Z2, et P,(e-) = 7,7/Z2 mais il conteste 
lui-même ces résultats (30). . 

Les effets relativistes, calculés par le même auteur, sont importants 
pour les électrons K des atomes lourds. 

Pour Z — 82, 1 —P,, passe de la valeur 0,75/Z2? à 1,12/Z2. 

On remarquera que les corrections ont pour effet d'augmenter l’inten- 
sité relative du phénomène d’autoionisation. 

Du point de vue expérimental, on a surtout cherché à mettre en évi- 
dence l'émission, lors d’une radioactivité 8- pure, des raies X carac- 
téristiques résultant dé l’autoexcitation et de l’autoionisation. Une fois 


déterminée cette intensité, on remonte au nombre de vacances sur la - 


couche K ou L en faisant intervenir le rendement de fluorescence de la 
couche considérée. 


Cette méthode de mesure directe du rayonnement X présente certains 
inconvénients : 


— elle nécessite des sources intenses qu’il est souvent difficile d’obte- 
nir avec une masse superficielle petite, pourtant nécessaire si l’on veut 
rendre minimes les effets dus à l’ionisation externe dans la matière de 
la source ; 

— les raies caractéristiques, dans le cas de l'émission B, se super- 
posent au spectre des photons de freinage interne ; 

— le calcul donnant la probabilité d’avoir une vacance sur une 
couche fait intervenir le rendement de fluorescence de cette couche, 


or il y a encore dans certains cas quelques incertitudes sur la valeur 
des rendements de fluorescence. 


ei De 
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Néanmoins les résultats expérimentaux obtenus à partir de cette 


méthode donnent des intensités dans les ordres de grandeur prévus 
‘par la théorie. 


[r 


ane AE NT 


| Théorie | Exp. | | Théorie Exp. 
| | | | 
(AE | 
e L | | ROMEO RATOR (0) 
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| | 
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, L'observation directe des e- émis ne peut se faire en radioactivité 
que par la technique des coïncidences 8 — e—. Dans certains cas de 
radioactivité « et dans les désintégrations par capture K, on peut 
mesurer simplement l'intensité des e— émis. 

Peu d’expériences ont été réalisées par la technique des coïncidences, 
sans doute pour les raisons suivantes : 


— intensité trop faible du phénomène ; 

— difficulté pour détecter des e- de très faible énergie ; 

— production d’e- secondaires par les rayons $ dans la matière de 
a SOUrCe ; 

“ :— diffusion des rayons £ dans les détecteurs, provoquant de fausses 
oïncidences. 


… Pourtant cette méthode d'observation des e- émis simultanément 
“avec les rayons B est susceptible de fournir des renseignements complé- 
entaires de ceux de la méthode précédente : 


— on peut déterminer le spectre intégral des e- émis et vérifier 
’accord avec la forme théorique ; 

—— à partir de ce spectre, on peut déduire l'intensité des e- par rap- 
port au rayonnement $, c'est-à-dire la probabilité d’autoionisation : 


PL rl D Pur 


lors que la méthode précédente donnait la probabilité pour avoir une 
acune sur une couche donnée 1: —P,,; 


672 MAURICE DUQUESNE 


__ enfin le rendement de fluorescence n'a pas à intervenir dans la 
détermination de P(e-). 


Nous avons à notre connaissance deux résultats obtenus par cette 
méthode des coïncidences : 


—_ l’un, sur les e- accompagnant la radioactivité & de 210Po, par 
A. Lagasse et J. Doyen (26), ces auteurs réalisent avec des compteurs 
cloches des coïncidences e-—X, et concluent à un accord avec la 
théorie de Migdal ; 

__ l’autre, sur les e- émis en coïncidence avec les rayons £ de %P; 
par G. Charpak (9), qui, avec 2 compteurs 27 fonctionnant soit en 
Geiger, soit en proportionnels, observe un accord satisfaisant avec la 
théorie entre 0,5-et 5 keV, mais au-delà de 5 keV, cet auteur observe 
que dans 5 cas pour 1 000 désintégrations, un e- est émis simultané 
ment avec le rayon f, ce qui ne peut s’interpréter par la théorie dé 
l’autoionisation. H 


| 


CHAPITRE Il | 


Emission d’e accompagnant une radioactivité £. 


I. — Mise en évidence du phénomène. 


Lors de nos premières recherches pour définir une géométrie et des 


méthodes propres à la réalisation de coïncidences du type = — eT, 
nous avons utilisé l’émetteur B- 32P. 
L'application de la première méthode — à savoir : variation de S, 


pour 6 = 180° — nous conduisait à une valeur non nulle du parä: 
mètre @189° qui définit, nous l’avons établi, le taux des coïncidences en 
provenance de la source. à 

À cette époque, les sources étaient préparées par évaporation d'u 
microgoutte de solution active sur une feuille de LC600 de 
do — 90 ug/cm?. Il était alors peu probable, vu la masse superficielle 
de l’ensemble source-support (ty + us — 200 ug), de détecter à 180° dés 
coïncidences ayant pour origine la diffusion 8—e- dans la matière à 
la source (Chap. Ier, $ 2, p. 657). Ces coïncidences semblaient do 
vraies, et nous avons publié dans une note (13) les valeurs extrapolé 
de Ne/N pour #P et #%S, obtenues dans un dispositif à compteurs G—# 


En paroi (Go) dont les angles solides étaient de l’ordre de 7.10% 
e AT. 


2P—N/N— (0,25 + 0,07).10- d 
386$ — Ne/N = (0,08 + 0,07). 1073, i 


Dr À DE Le 
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La masse de gaz entre la source et la partie utile du compteur étant 
de l’ordre de 800 ug/cm?, le seuil en énergie des e- détectés était envi- 
ron 18 keV, mais la transmission 100 p. 100 n’était réalisée que pour 
une énergie des e- de l’ordre de 60 keV. 

La probabilité «(E) d'avoir un e- d'énergie supérieure à E— 20 keV 
associé à un rayon f de #P était donc dans ces premières expériences : 
QE) >1,8—+0,5.107$. 

E >20 keV 

Pour %5$ on remarque que « est beaucoup plus petit. 

Pour RaË nous obtenions dans cette géométrie des résultats compa- 
rables à ceux de 32P. 

La diffusion dans le gaz de la chambre nous interdisant l’étude, par 
la corrélation angulaire à 90°, de la diffusion 8 —e- dans la source, 
nous avons abandonné le dispositif à compteurs sans paroi pour un dis- 
positif à compteurs à fenêtres en bout se déplaçant dans le vide de la 
chambre, géométrie que nous avons désignée Ga. 

Nous avons retrouvé avec cet appareillage des valeurs sembla- 
bles de la probabilité &{E), montré par absorption dans Be, Al, Au, 
qu'il s'agissait bien d'électrons dont l'énergie maximum était environ 

129 keV pour ®P, et indiqué que le phénomène semblait général (14). 

Plus récemment, nous avons particulièrement étudié la diffu- 
sion 8 — e- dans la source, la corrélation angulaire  — e- secondaires 
et la perturbation de cette corrélation en fonction de la masse superfi- 
cielle 4 de la source (15). 

Par l'application de la deuxième méthode définie au chapitre Ier 
(p. 653) de la 1re partie, nous avons retrouvé avec des sources du 
type Sin, des valeurs de ag en accord avec la valeur @iso obtenue par 
l'application de la première méthode. 

Les dernières expériences sur #2P ont été réalisées dans le dispositif 
expérimental désigné (G;) où les compteurs G— M sont remplacés par 
des compteurs à scintillations. 

Nous obtenons un très bon accord entre ces derniers résultats et ceux 
obtenus dans le dispositif (Ga) à compteurs G — M (17). 


II. — Étude de l'intensité et de la distribution 
en énergie des électrons émis. 


Avant de définir quantitativement les e- en coïncidence avec les f 
du spectre, il convient de rappeler par quelles expériences les données 
qualitatives ont été acquises. 

1) Nature électronique du rayonnement détecté en coïncidence 
avec le rayonnement f. 

Par deux types d'expériences nous avons mis en évidence la nature 
électronique de ce rayonnement. 
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a) Une courbe d'absorption dans Be, Al, Au. | 

b) L'action du champ magnétique entre la source et Jun des détec- 
teurs dans une géométrie (G4) conduit à une disparition des coïnci- 
dences. 


H (e] 400 850 ærsteds 
N, 4 100 2 000 525 c/mn 
Ne | 6 100 6 000 5 925 
W, 0,61 + 0,08 0,375 0,05 

N'} MP; 0,38 0,23 0,10 
N? 0,23 0,14 () 


N,. N, taux de comptage de ë, et C, après correction du mouvement 
propre. 
N’; nombre de coïncidences détectées par minute. 


Ne=Ne— N;— MP. 


2) Charge des électrons associés aux $. — Le problème se pose de 
savoir si l’on est en présence d'électrons positifs ou négatifs. Pour #?P 
précisément, un certain nombre de travaux traitent de l'émission de 
particules positives (5o) (51). 

Les expériences à la chambre de Wilson et dans de petits spectro- 
mètres B ont permis de mettre en évidence 10-5 e+ par rayon 8 de #P ; 
cette valeur de l'intensité, trop faible pour être détectée dans notre 
dispositif, conduit à penser que nous sommes, dans notre cas, en 
présence d'électrons négatifs. ” 


3) Distribution en énergie des e- associés aux rayons Bi. — 


a) Avec le dispositif (Ga), nous avons réalisé une courbe d’absorption 
dans les conditions suivantes : 


CGiMoi + Mi = 17 mg/cm?) ne détecte pas les e- dont nous nous 
proposons d'étudier la distribution. 

Co(Mo2 = 130 ug/cmÈ) m, variable permet de faire une courbe d’ab- 
sorption, 


Soit a(£) la probabilité d’avoir un e- d'énergie supérieure ou 


EE 
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égale à E émis simultanément avec un rayon $ de désintégration 
dep 
Ni = NooT g(1) ; Ne = No@a[T 8(2) + aTe-(2)] 
Ne = No g(1).aTe-(2). 

On détermine N. — f(m,), ce qui revient à établir T.- — f\m3). On peut 
ensuite comparer avec la transmission en fonction de m, des e- mono- 
cinétiques de 68 keV de l’ionium par coïncidences 4 — e-. La forme 
de la courbe d'absorption (fig. 20, p.675) est en faveur d’une distribution 
continue. 


b) Aux compteurs à scintillations, la comparaison N;, en fonction 
de E,- pour les coïncidences 8 — e-— et pour les coïncidences x — e- 
de l’Io, montre très nettement que l’on se trouve en présence dans le 
premier cas d’un spectre d’e- (fig. 21, p. 675). 


Nc_ 10° Ne RTS 
Nr N2 Géometrie: Gs 


[40 Sicee lo 


x PTE 32p 


22 26 30 34 38 Select, 
Fig. 21. 


ne . | Géométrie Gd 


Aer 17 mg9/cm? 
SU ! 
2N Fig. 20. 


1 
1 | 


mo Variable 
Mo2 130 PI/Æm? 
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4) Liaison des e- avec les £ du spectre. — Nous avons établi 
ci dessus que dans une géométrie non symétrique où TetCs) 207 


Ne= Nomu:T g(1)aTe-(2) 
ce qui conduit à la valeur : 
Ne 
Ne HAT e-(2) 
si « est indépendant de Tg(1), c’est-à-dire de Eg. 

On construira donc N, pour différentes valeurs de Ta(1). 

À cause de la très faible intensité du phénomène, il semble difficile 
de construire N,/N, en fonction de N,, car on perd très vite la précision 
qui serait nécessaire-pour conclure. 

Pourtant nous avons pu établir que «(E) est indépendant de Eg dans 
la bande d'énergie de 20 à 130 keV. 

Ces données qualitatives acquises, il reste à définir quantitativement 
l'émission de ces e- ; nous le ferons en donnant : 

1) la forme du spectre intégral «(E) = F(E), 

2) l'intensité I, du phénomène, 

3) l'énergie maximum du spectre E,, 

4) l'énergie moyenne par désintégration € 

L'expérience nous donne, dans le dispositif Ga, N, en fonction de 

m (g/cm?) d’absorbant, et les relations parcours- énergie nous permettent 
de remonter à N, en fonction de l’énergie des e- détectés. 

Dans G;, on obtient directement N,; en fonction de l'énergie dés e— 
après étalonnage du système au moyen de la raie électronique de 
68 keV de l’Io. 

Dans les deux dispositifs, afin d’avoir une meilleure précision dans 
la détermination du spectre des e-, nous avons travaillé dans des con- 
ditions de parfaite symétrie : T,-(1) = T,-(2). 

Ne 

Nous avons alors l’expression suivante pour le rapport —— NEN,: 


N} D, GT. Te 


N, + Na Tarhate- 


Pour %P, Tg est très voisin de 1 et comme « est très petit 107? on 
peut écrire : 


Ne 
N+N,  'oùTe- 


de représente la fraction du spectre des e- qui sera détéctée. Pour des 
compteurs G—M (mo + 1) détermine un seuil d'énergie ES(T.-= 0) 


* et une énergie E, à partir de laquelle T- = 1. 


Dans le cas des détecteurs à scintillations, on détectera les e— ayant 


une énergie supérieure à une énergie E, déterminée par le sélecteur. 
Ne 
Nous écrirons donc Ar — où(E), où a(Æ) est la probabilité pour 


PTIT DOS RE Ce OR PPT UE SR 
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u'un e- d'énergie supérieure à E soit émis simultanément avec un 
ayon B. L'expérience doit donc établir différentes valeurs de «(E). 
Expériences réalisées dans (Ga) : 

» Le %?P préparé parirradiation du soufre est livré sous la forme PO,H, 
bu PO,H,Na. 

Les sources du type Sdep sont préparées par dépôt d’un microgoutte 

sur feuille de LC 600 ou de formvar de 20 à 30 ug/cm?. Pour ces 
“Sources, 50 < us < 500 pg/cm?. 
* Les sources du type Sw (évaporation thermique sous vide) ont été 
#préparées par M. J. Mérinis au Laboratoire de Synthèse Atomique d’Ivry. 
(La solution d'acide phosphorique est transformée en (PO,),Fe. Ces 
sources ont une masse superficielle négligeable par rapport à celle du 
support. 

Les intensités des différentes sources utilisées étaient toujours infé- 
rieures à 0,5 uC. Le taux de comptage N, = N, était en moyenne 
de 5 000 à 7 000 c/min. 

Différents sélecteurs à coïncidences ont été utilisées de sorte que 
nous avons travaillé avec les temps de résolution suivants : 9,4, 5,2 et. 
et 3,2.1077. 

D'un ensemble de 15 séries d'expériences réalisées avec des fenêtres 
de 1 mg/em? (FE, = 20 keV, E, æ 70 keV) et en utilisant les deux 
méthodes préalablement définies pour obtenir aiso (fig. 22, p. 677) 


ane se Géométrie : G4 


N 32 
er P b - 50 me 
Le) 
Source: S#h de 1 P9/m2 


Détecteurs : G-M 


= = 2 
Me= Mo = | mg/cm 


œ(E)-10Ÿ 


Moy = Mo = (M9/cm 2 
Go Ga RO E Ga 
! Sdep ! S dep 
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et ao (fig. 23, p. 678) nous obtenons pour & (1 mg/em?) la valeur sui- 
vante : 


«(1 me)—1,5+0,4.107%, (fig. 22, p. 677). 
20-70 keV 


Ne 4 ee 
Reel é :G 
N+N Géometrie:Ga 
s) 30 ne 
+501 #cm 
Source: Sth LS CIB9/eme 


montée sur S, 


Détecteurs: G-M 


ME Mo2 = | mg/em* 
E,(T:0)=20Kev 
E,(T:1)=70Kev 


Des valeurs &is0 et ag obtenues avec une source Sy. il résulte qu'il 
ne semble pas y avoir de corrélation angulaire 8 — e- pour ce rayonne- 
ment électronique associé au rayonnement £. 

Avec une source Sih, Up = 30 ug 


/em? de formvar, nous avons obtenu 
les valeurs suivantes : 


a (1 mg) =2+0,5.10"$; «(200 ug) = 5 + 1,2.107$: 
20-70 keV 9-25 keV 
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| Un certain nombre d'expériences ont été réalisées dans cette géométrie 
à compteurs mobiles, elles avaient pour but de rechercher si la diffu- 

sion B—e-, en produisant dans la matière de la source et sur les 

parois internes des rondelles S;, des e- secondaires, n’était pas seule 
responsable des coïncidences que nous observions. Ce problème n'étant 

cependant pas particulier à #2P, nous le traiterons dans le chapitre IV. 

Un problème est pourtant particulier à 82P, c'est la présence de #P. 
| En utilisant des solutions anciennes de PO,H, — par conséquent enri- 

)chies en %P — nous avons pu montrer par la forme de la courbe d’ab- 
-sorption la présence de #P. Cependant nous avons obtenu avec une 
telle source : 
| & (1 mg) = 1,8 + 0,5.1073 (8 = 1800) 
Ù 20-70 keV 
| SP n'est donc pas seul responsable des coincidences observées. 

Expériences réalisées dans (G:) : 

A 6 = 1800, nous avons observé de fausses coïncidences dues à la 

rétrodiffusion dans les cristaux. Pour éviter d'utiliser la première 
méthode (variation de S;) nous avons travaillé dans cette géométrie 
à 0 — 120° et sur le jeu de rondelles S,. On évite ainsi et la rétrodiffusion 
et la diffusion 6 — e- dans la source. 
} Les sources utilisées avec les compteurs à scintillations sont toutes 
du type Stn. 
- Certaines, préparées sur LC 600 aluminisé, avaient un support 
du, = 120 pg/cm?. 
Cette masse superficielle du support, grande pour des sources Sin, 
“étruisait la symétrie de la géométrie, car pour les faibles énergies 
— E < 20 keV — l'absorption des e- dans y, n’est pas négligeable. Pour 
Cette masse superficielle Es (T = 0) — 7 keV, E,(T = 1) = 22 keV. Nous 
n'avons donc plus Te-(1)— Te-(2), mais T,-(1) > T,-(2) si la source est 
“déposée du côté du détecteur C,. 
“ Pour de telles sources, les valeurs expérimentales de «(E) concordent 
“avec d'autres déterminations jusque E— 30 keV, pour E— 20 keV 
et E — 10 keV, on obtient des valeurs inférieures à celles obtenues avec 
es sources Sin de y — 30 ug/cm?. 

Cette constatation est importante, elle montre que le rayonnement 
lélectronique observé n’est pas une conséquence de la présence de 
matière dans la source et son support. 

Afin de comparer les résultats obtenus dans des géométries diffé- 
rentes, on construira le spectre intégral : 


a(E}) = F(E): 
Remarque. — Si on porte Log «(E) en fonction de E, les valeurs 


expérimentales se placent sensiblement sur une droite. 
On construira donc &(E) — F(E) sur du papier semi-logarithmique, 


i 
À 
) 
: 


Annales de Physique, 1961. hh 
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ce qui nous permettra de donner des définitions simples de l'intensité 
du phénomène I, et de l'énergie maximum E du spectre des e-. 

L'intensité [, sera définie par la valeur de «(B) pour E=.0. 

L'énergie maximum du spectre E, sera prise comme la valeur de E 
correspondant à «(E,) = 107. | 

L'énergie moyenne par désintégration £ est obtenue à partür du 
spectre différentiel en calculant E.N(E) pour chaque bande d'énergie et 
en faisant la somme XE.N(E). 

Ces définitions sont forcément arbitraires mais elles nous aideront 
pour comparer les différents résultats obtenus avec d’autres émet- 
teurs 6 purs. 

Cette comparaison s'impose en effet puisque nous avions au départ 
choisi 2P pour l'étude des coïncidences parasites B—e-, ce nuclide | 
ne devant pas, suivant les théories actuelles, présenter de coïnci- À 
dences 8 — e- détectables pour E,- > 20 keV. | 

Or tous nos résultats expérimentaux conduisent à une valeur de 
«(E).E > 20 keV de l’ordre de 1,5 à 2.107$. | 

Il faut donc envisager les deux hypothèses suivantes : 


| 
A) Il reste un phénomène parasite que les méthodes précédemment 
définies n'ont pas complètement éliminé, et l'on pense principalement 
à la diffusion 8 — e- dans la matière de la source. 
B) Les coïncidences observées sont vraies, c’est-à-dire qu'il s’agit du ! 
couplage du rayon 8 et d’un e- en provenance de l'atome subissant# 
la désintégration. | 


Dans les deux cas il est nécessaire de refaire ces expériences avec ! 
d'autres émetteurs $ afin de pouvoir faire ressortir quelques propriétés 
des grandeurs qui caractérisent ce spectre continu d’e-, à savoir son « 
intensité [,, son énergie maximum E,, et l'énergie moyenne par désin- | 
tégration €. 


IT. — Étude générale de l’émission d’e- en radioactivité 6. 
: 
Le noyau émetteur $ peut être caractérisé par sa charge Z et par. 
l'énergie maximum de la transition Eva. 
Afin de mettre en évidence l'influence de Z et de Emax sur les gran-. 
deurs [,, E, et s que nous avons précédemment définies, nous avons" 
étudié l'émission 8 de %5S, qui présente un Z voisin de celui de %2P a. 
une énergie Emax très différente. F 
Nous avons également étudié : 
M7Pm, dont l'énergie Emax est semblable à celle de 35S, et RaE 
dont Emax est au-delà du MeV, comme pour %P, alors que les Z sont 
très différents. 


Des expériences avec ces nuclides ont été réalisées dans (Ga), où 


| 
\ 
î 
3 
1 
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nous contrôlions — au moyen des coïncidences 8 —e- en fonction 
de 0 — l’état de la source. 

» Dans (Gs) à 0 — 1209, nous réalisions alors le spectre intégral : 

À 


a(E) = F(E). 


Les sources utilisées étaient, soit du type Sep. soit du type Su ; les 
: sourees Stn de 5S étaient préparées par une méthode due à Chemla (10); 
toutes les sources ont été examinées au microscope et photographiées ; 

des autoradiographies ont également été pratiquées sur certaines 
; (ef. pl. If, p. 646). Nous donnons avec le spectre de coïncidences 8 — e- 
les résultats de cet examen des sources et l'étude des coïncidences 
B—e- en fonction de 0. 

Cette dernière étude fait nettement ressortir pour 6 = ge°, la pro- 
duction d’e- secondaires dans les sources S4ep et dans les sources Sih 
dont le support aluminisé a une masse de l’ordre de 100 ug/em?. 


1 


I. — Résultats pour l’ensemble des nuclides étudiés. 


Toutes les expériences réalisées avec les émetteurs $- que nous venons 
d'envisager conduisent, quel que soit le dispositif expérimental utilisé, 
à des résultats positifs quant à l’existence de coïncidences 8 — e-. 

Les figures 24, 25, 26, 27 (p. 682-685) rendent compte des résul- 
tats obtenus dans des dispositifs expérimentaux (Ga) et (Gs). Le tableau 
“suivant résumera les valeurs caractéristiques du noyau émetteur 
(Z et Emax), et celles du spectre d’e- en coïncidences avec le rayonne- 
ment £ (1,, Eo, €). 


225 Pr RaËE $2p 
18 + 6 | 16 + 4 | 25440 10 ES 
Re VE un ET 38 + 6 sr 0) 90 + 20 1202130 | 
160 310 
MAR re. 47 64 328 696 
Pas (MeV D: 0,167 0,225 To L7 17. 
Z 16 61 83 15 
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Nous avons déjà discuté de la liaison des e- avec les $ du spectre 
de %?P (p. 676). Avec %S nous avons repris une étude semblable dans le 
dispositif expérimental (Gs). 

L'un des détecteurs C, enregistre les e- et les B dont l’énergie est 
supérieure à 8 keV, le second détecteur C,, sélectionne : 


soit Eg > 8 keV (1'° expérience) 
soit Ep > 35 keV (2° expérience). 


My=Mo2=12 0 PI/em? 


355 


Sources: Sth | & Sdepf 
Exp. dansGs \ 


Exp:dans Ga 


u 
T:0 


E (Kev) 


10 20 30 40 50 60 


Faooe24t 


TT TT EL 


Nous obtenons : ire expérience, &«(E) = 6,2 + 0,7. 107% 


26 expérience, «(E) = 5,8 + 1,8.10$. 


| 
| 


ÉMISSION D'ÉLECTRONS NÉGATIFS DANS LES RADIOACTIVITÉS $ ET « 


683 


Les électrons ne sont donc pas associés aux seuls rayons $ de faible 
| énergie ; il semble bien au contraire qu'ils soient liés à l’ensemble du 


j spectre. 


LASTS, Nm BA Gen ng  à 


œx(E) 


2. EE 


KA, D 
de 


D ET DS 


UE 


147 Pm 


| Source : S dep } 


E (Kev) 
10 


10 20 30 40 50 60 


Fig. 25. 


Géometrie:Gd 
Ma= M52= 120 W9/cm?2 
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Géométrie : Ga 


FI m2 
Mo4= M59°120 em 


RaËE 
Sources:Sy À & Sep} } | 


40 E (Kev) | 
10 50 100 


Fig. 26. 


L — Influence de Z ét Eux sur I, et E,. L 


Si l'intensité I,, 
dante de Zet de E 
sur E,. 


telle que nous l'avons définie, semble indépen- 
max. On remarque une très nette influence de Emax 
E, croît avec l'énergie maximum du spectre (fig. 28) 


, il en est de 
même de l'énergie moyenne par désintégration €. 


QE ms mver des me More à we AS 4 4 LU 


x (E) 


10 50 


Ainsi l'intensité de ce spec- 
tre est indépendante de Emax et, 
s’il y a une dépendance de Z, 
celle-ci est faible. 

- D'autre part, le spectre d’e- 
associé au spectre B a une 
énergie maximum E, qui varie 
dans le sens de l'énergie maxi- 
mum du spectre f et l'énergie 
moyenne par désintégration, 
qui varie dans le même sens, 


dei À 
ee 
Er à 


Sâep 


Mo4 =img 


mMoz =14mg 


Moy = Mp2= img 
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Mo = Mo2 = 1 mg/em? 


#p 


Sources St t & Sep ? 


E (kev) 
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Fig. 28. 
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est de l’ordre de quelques centaines d’électron-volts (fig. 29, p. 686). 
En possession de ces informations, il nous faudra confronter ces 


2,5 


1 


1e 


N(E) = nombre d'e” parKev 
et par désintégration. 


E =) E-N(E)=160 ev 


E (Kev) 
0 10 20 30 40 


RaËE 


E =) E-N(E)=310ev 


4 
3 
2 
{ 
(0) 
25 SO 75 100 
Fig. 29 


‘ 
résultats avec les différentes théories existantes et susceptibles d’expli-" 
quer cette émission d’e-, Nous le ferons après avoir rendu compte des 
l'émission d'e- accompagnant la radioactivité « de 2109Po. L 
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il 
Î 


Émission d’e- par ?Po. 


} Il est bien établi que la désintégration &« de 12Po présente un 
: embranchement «, d'intensité 1,5.10-5 conduisant à un niveau excité 
du 2%PP situé à 770 keV environ au-dessus du niveau fondamental. 
Des divergences apparaissent lorsqu'il s’agit d'expliquer la présence 
des rayonnements XX, X. et Xx du Pb, dans la désintégration de 210Po. 
Dès 1930-1931, Bothe et Becker (7) d’une part, I. Curie et F. Joliot (11) 
d’autre part, mettaient en évidence l'existence d’une faible radiation y 
| assimilable aux rayonnements L et M du Po ou du Pb. 
| D’après les résultats concordants de Grace, Allen et coll. (23), et 
Riou (37), les intensités des différents rayonnements électromagnétiques 
* sont les suivantes : 


Xu 2,5 keV æ1,5.10 3 (11) 


EME » PAJENOE 
Xx 80 » 1,6.1076 (23) (37) 
770 20) L'OSTOES 


Deux phénomènes peuvent rendre compte de la présence de ce rayon- 
nement X du Pb. 

1) Une conversion interne du rayonnement de 770 keV. 

2) L’autoionisation et l'auto-excitation dues au changement de 
charge Z > Z — à accompagnant la radioactivité x (29) (32). Les deux 
processus envisagés s’accompagnent de l’émission d’e-. 
A r) Les e- sont monocinétiques E — 700 keV, et liés à l’embranche- 

-ment «. 

: 2) Les e- forment un spectre et sont liés à la totalité du rayonne- 
4 ment &, Soit &p + y: 

… Cette remarque est valable aussi pour le rayonnement X qui dans 
l'hypothèse 1) est lié à «,, et dans l'hypothèse 2) est lié à &, + 4. 

A cause de ces liaisons différentes, on peut séparer très nettement 
les deux hypothèses en utilisant la méthode des coïncidences, si les 
_intensités le permettent. 

_ Soit À l'intensité du rayonnement observé (X ou e-). 


Hypothèse 1) : 


N, = Nooi(ao + %) (tp + M)=1 
N3 = No:(to + 1) + Noo2À 


Ne == Not À 


€ 
= = Oo 
IN, 271 
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Hypothèse 2) : 


N; = No@1(to + 4) 
Na = Noal to + 1) + NowoÀ 


Nc = No5@1@oÀ 
< 
C 
N, = OoÀ. 
(Ne/Na) 
Ps D. —5 
On constate que le rapport RING 2 104 TO 
Si les deux hypothèses se superposent — ce qui n’est nullement 
exclu — le premier phénomène ne contribuera pas dans le taux de 


coïncidences observé. 

Grace et coll. ont observé par mesure d'intensité, des e- de grande 
énergie, pour cette raison difficilement assimilables aux e- de l'auto- 
ionisation. Ils les attribuent à la conversion du y de 770 keV et donnent 
leur intensité : 


1,2 + 0,3.10-6e- par désintégration : 


cette intensité en accord avec le nombre de rayons XX observés : 


1,5 + 0,5:1076 par particules «, 
les conduit à une valeur du coefficient de conversion : 


6,7 + 1,7.1072. 

D’après Rose et coll. (39) la transition y serait alors quadrupole 
magnétique M,(AJ = 2, oui).. 

Plus récemment Grace a signalé qu’il abandonnait cette valeur 
de 1,2 + 0,3.106 perturbée par la présence de photons. Des mesures 
effectuées en utilisant un champ magnétique ont conduit à la 
valeur 2,6 + 1,2.10-7 électrons par particule & (voir Journal de 


Physique et le Radium, t. 16, p. 588). 


+ daté 


ets a À 


Ame — 


A la suite de mesures d'absorption, Riou (38) trouve (5 + 2)r0=7 


e” émis par désintégration de 210Po, avec une énergie voisine de 700 keV. 
Par l'expression de la corrélation angulaire « — y, de Benedetti (12) 
donne le rayonnement y comme quadrupole électrique E,(AJ = », nôn). 
Les e- de conversion ont également été étudiés au spectromètre par 
Pryce (1) qui utilise une source de 2Po de 5oo mC:; les rap- 
ports K/(L + M) et K/L furent déterminés, le rapport K/L étant en 
accord avec une transition E, déjà envisagée par (12). 

Pour une telle transition le coefficient de conversion serait 0,9.1072? 
et l'intensité du rayonnement X; est alors trop grande pour s’expliquer 
uniquement par la conversion interne (3). 

Du point de vue de la théorie de l’autoionisation, l'existence d’une 


conversion du rayon y de 770 keV gêne l’observation directe des rayon- 
nements X ou des e-. 
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Les prévisions théoriques sont les suivantes : 


Px — 0,98.1077 (Levinger) Px = 2,8.10 6 (Migdal) 
Pr =:0 A T0 2 Pers 
PAR TIL: TOS 
L'observation des rayons Xx, X,, Xy a été faite par les auteurs déjà 
cités (11) (23) (37), par la méthode de mésure d'intensité. 


Compte tenu des rendements de fluorescence, les valeurs expéri- 
mentales conduisent aux probabilités d’ionisation suivantes 


Pr T,8:107$ 
PA SMS 0 
Pur 2,570 


LS ne, Le à hé 


L’accord avec les valeurs théoriques est loin d’être satisfaisant mais 
Levinger (30) signale qu’on peut s'attendre à ce que les corrections 
relativistes produisent une augmentation appréciable. 

Schaeffer (43) par une méthode de calcul différente obtient une 
valeur de P; en accord avec l’expérience. 

Des expériences de coïncidences Xx — ex ont été réalisées par 
M. Lagasse et J. Doyen (26). Ces auteurs trouvent qu'il y a accord avec 
les Vus théoriques établies par R. R. Roy et M. L. Goes (42) sur 

de base de la théorie de Migdal. 

L Ces derniers, par la méthode de la chambre à diffusion, observent 
2,7.10 8 e- dans la bande d’énergie de 41 à 98 keV ; ils identifient alors 
ces e produits au cours de la désintégration « du ?Po comme ceux 
résultant de l’autoionisation. 

Nous avons entrepris l’étude par la méthode des coïncidences « — er, 
es e— d’autoionisation émis par 21°Po, d’une part avec notre dispositit 
à compteurs G—M mobiles (géométrie Ga), d'autre part avec les 
compteurs à scintillations (géométrie Gs). 


La source était du type Sep, U9 = 20 ug/cm? de formvar. 
hr: 


Résultats obtenus avec Gy. 


Nous avons d’abord essayé de mettre en évidence avec des fenêtres 
dont la masse superficielle m, était de 1 mg/cm? (seuil : 23 keV, 
P—=0,8 pour E = 36 keV), les 2,7.10-3e- signalés par Roy (42) dans 
la bande d'énergie de 41 à 98 keV. 

Nous désignons par A(MQ) la probabilité d’avoir un e- d'énergie 
supérieure à E(m,) associé à la désintégration «. 


E(T = 0) < Elms) < ET = 1). 
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Si X —72,7.107%, nous devons obtenir (hypothèse 2) : 
E > i0keV 
soit : < 5 7 x, 
RUE no 110 PAROLES NS 
Ce taux de coïncidences était en effet observable puisque pour %P 
Ne 
Or nous n'avons pu mettre en évidence ce taux de coïnci- 
dences «—e- dans cette bande d'énergie : 
A (1 mg) = 4,4 + 4.1074. 
E > 36 keV 
Dans cette valeur im, nous n'avons pas tenu compte des coïnci- 


si 10e, 


; —5 
nous avions — 2,/.10. 


dences 4 — Xx1…. et 6e — Xxr…. ni du rayonnement X secondaire“ 


résultant de l’excitation par les particules « du matériel de la source 
et de son support. 


Nous avons alors diminué mn, tout en conservant la même géométrie. * 


Le seuil pour m, = 120 ug est à g keV (1 — 0,8 pour E = 12 keV), 


nous avons fait les mesures pour 3 valeurs de @ (go°, 1159 et 140°)4 


(fig. 3oa, p. 692). 


L'ensemble des résultats donne pour Ain (120 ug) la valeur : 


Âlim (120 Ug) 2,707 107. 
E>12 keV 


art M hfrmu nb dé 


Nous avons calculé les rendements de nos compteurs aux rayonne- | 


ments X (16), nous obtenons les valeurs suivantes : 


Xx 80keV €,—0,25.107? e,—0,07.10 2? a—=1I R=0,28.107À 
NEO I2 0 Neil 040 MALE O0 NON NE R=1724108 
Xi 2,50) De —=0S MIO 2 a=0,98 R—6,37.1072, 


Si nous considérons les intensités données au début de ce chapitre, | 
nous obtenons comme contribution N;(x — X) dans le cadre de l'hypo-! 
thèse (2) (liaison du rayonnement X avec l’ensemble des particules «* 


émises) : 
% — Xm — 9,5.1075 
& — X1 = 4,8.10 6 
t — Xrx=0,5.10 8, 

La contribution des rayonnements Xx, X,. X, est donc négligeable. 
Cependant, par l'introduction d’un champ magnétique entre la source 
et le compteur C;, champ capable de dévier de C, les e- du spectre B 
de %$ (Enax — 167 keV), nous avons pu montrer que lim ne s’annulait 
pas comme dans le cas des émetteurs 8. 

I y a donc une contribution due au rayonnement électromagnétique 
secondaire dans la valeur Mim, et {a valeur 2,7 + 0,7.10"8 est cer- 
tainement une limite supérieure pour la valeur du nombre d’e- 
(E > 15 keV) émis par désintégration de 29P. 


| 


: 


| 


É 
| 
| 


| 
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Avec des fenêtres m, — 9» ug/cm? (seuil : 5 keV, et T = 0,8 
pour E = 10 keV) nous obtenons : 


Alim (90 tp) — 13 2,5. OX 
E > 10 keV 


AT = rar 
} L'acuon du champ nous permet alors d'évaluer la contribution des 
,coïncidences « — X et d'atteindre ainsi le taux des coïncidences 4 — e-. 


À (90 ug) = 8,3 + 3,2.107$. 
E > 10 keV 


D À mg mc, fn 


Résultats obtenus avec G. 


Les sources utilisées présentaient, comme dans les expériences précé- 
dentes, un support de formvar (y, —20 ug/cm?) ; elles étaient préparées 
) par dépôt d’une goutte de solution active (us — 200 ug/em?). 

Afin que les cristaux ne se « voient » pas (rétrodiffusion) nous avons 
réalisé les expériences à 0 — 1200. 

Les sélecieurs d'amplitude sont réglés de façon à ce que C, ne 
» détecte que les rayons «tandis que C, détecte les rayons « et les rayon- 
nements électroniques et électromagnétiques de faible énergie. 

Le seuil de C, étant maintenu fixe, nous effectuons les mesures de 
coïncidences pour différentes valeurs du seuil en énergie de C;. Nous 
obtenons alors le spectre intégral des coïncidences (4 — e—) + (x — X) 
#soit N. en fonction de E (fig. 31). 


"SO + 


ui Mastet Rent rar: àts uit 


N 
A l’aide de l’expression _ — w,A(E) nous avons alors calculé Xim!E) 
Fès. 


t construit le spectre intégral de la probabilité A(E) d'avoir un er, 

d'énergie supérieure à E, associé à une désintégration «. 

| * Par des mesures d'absorption sélective, nous avons pu constater la 

- présence de rayonnements électromagnétiques en coïncidence avec les 

“rayons «. Cette contribution est difficile à évaluer sans l'application 

“d’un champ magnétique entre la source et l’un des cristaux. Nous 
pensons qu'il est possible d'introduire un tel champ dans le dispositif 
expérimental Gs, et de déterminer le spectre des e— émis par ?Po au 
moyen de la méthode des coïncidences à — e-. 

Les expériences précédentes peuvent néanmoins nous fournir une 
limite supérieure de A(E) pour E > 35 keV. 

Pour E < 35 keV nous disposons des résultats obtenus dans le dispo- 
sitif expérimental Ga où l'application d’un champ magnétique nous 
permettait d'atteindre A(m5). 

La figure 30b, p. 692 montre le spectre intégral A(E) résultant de ces 
différentes expériences (18). Nous avons construit le spectre intégral 
des e- d’autoionisation tel qu’il résulte de la théorie de Migdal et des 
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calculs effectués par R. R. Roy et M. L. Goes (42) pour les couches K, 
L, Met N. 


Malgré l'imprécision des mesures, nous pouvons conclure, de cet 


| 

] eisemble d'expériences, que l'accord avec la théorie de l'autoionisation 
4 est ici assez satisfaisant, 

] CHAPITRE IV 

| Discussion des résultats. Conclusions. 


+ 


1 
+ Il nous faut donc revenir à la radioactivité 8- et discuter les résultats 
| obtenus à partir des propriétés des grandeurs qui caractérisent &(E), à 
Bsavoir |,, E,, € 
| à, 2 2 L4 # . . 
Ces proprièlès se résument ainsi : ! 

J, sensiblement constant. 

E, indépendant de Z, varie dans le même sens que Ex, 

£ énergie moyenne par désintégration est de l’ordre de quelques 
centaines beton. volts. 


La liaison entre F, et Fax permet toujours d'envisager la diffu- 
sion B— e- comme origine du phénomène, et ceci d'autant plus qu'il 
ne faut pas oublier Fr définition de «{E) résultant de la grandeur 
expérimentale a : 

«(E) est la probabilité d'avoir un rayonnement d'énergie supérieure 
à E, associé au rayonnement $, ou formé secondairement à l’intérieur 
de la surface S;. 

. «'E) ne représente les é— en provenance de l’atome émetteur que 
orsque la contribution des e— formés secondairement à l'intérieur 
e Si(Nes) est négligeable. 


Nous avons, dans la première partie de ce travail, signalé l'existence 
de ces fausses coïncidences, et indiqué les paramètres qui influençaient 
leur intensité. Il nous faut maintenant essayer de chiffrer cette contri- 


dans les expériences qui nous ont conduits aux valeurs de &«(E) 
À 


RE * 


afin de nous assurer que cette contribution est bien négligeable. 
Nous ne donnerons ici que les grandes lignes et les conclusions de Ke 
cette étude. 


I. — Étude de la contribution de la diffusion 6 — e- 
dans la matière définissant S,;. 


Pour chiffrer l'influence des diaphragmes, nous avons calculé le 
nombre d’e- secondaires produits dans différentes épaisseurs et suscep- 


tibles d’ engendrer des coïncidences. 
On arrive ainsi à une correction de l’ordre du pour-cent. 


PA 


604 MAURICE DUQUESNE 


Nous avons également réalisé quelques expériences pour essayer de 
mettre en évidence la production d’e- secondaires dans les diaphragmes 
(variation de l'épaisseur et paraffinage des diaphragmes) ; toutes les 
expériences ont été négatives. 

Si, conme l'indique le calcul, cette contribution est de l'ordre 
de quelques pour-cent, on ne peut espérer la mettre en évidence par 
l'expérience. 

Pour estimer la diffusion 8 —e- dans la matière de la source ps et 
de son support u,. partant de la section efficace do(E. W) pour qu’un 8 
d'énergie E projette un e7 d'énergie W, et en utilisant les ssectres 
expérimentaux de #2P et%5$, nous avons calculé afin d'obtenir Py'e.), 
probabilité pour qu’un rayon 6 produise dans la source et son support 
un e- d'énergie égale ou supérieure à W. 


Pwlesec) —= ZNdzow. 


Les tableaux ci-dessous donnent quelques valeurs de P;,(e;..) pour des 
sources Sdep et Sim de %5$ et #?P. 


| | 
Py Ge) [W>10keV W>3okeV|| | Piece  |W>10keVW 230 keV 
| S | 
|| 
Sth ï AR S th 
PR (SEAT PCT | LES 0,37-109 (V0) 08-100 
| Ho 30 me/em | || || Ho=30 ug/em? 
| | | | 
| | ) 
" | | 
{ Sdep | me à | Sdep | 
; 14,6.10 nero 2,3.10741N010 10e 
|| U= 200 ue /em | UÇ—=200 lg /em?| 
ÿL 1 | | | | 
35S FRERE 32p 


Les intensités des spectres d’e- secondaires sont très inférieures aux 


+ Atafié 


ous TT 2 UPS 


intensités «{E) ; cette différence augmente encore si l’on tient compte # 
du fait que P% est donné pour 8 — go et &« E) pour 6 = 1200 (fig. 32, | 


p- 695). 


Le calcul pour 6 = go° donne une grande différence entre 


source Sdep et source Sn. L'expérience réalisée à 0 — 1200 ne met pas | 


en évidence cette différence ; elle apparaît au contraire dans l’étude de 
la corrélation angulaire où, pour 1300 < 6 < 1600 : 


«(E) = 4 + 0,8.107% (fig. 33, p. 695). 


À 90°, l’expérience donne pour P% : 5 + 2.10-3, alors que la théorie 
pour = 500 pg/cm? et W > 10 keV donne Py = 4.103. 


pure. ; Va 
Les e secondaires sont donc mis en évidence dans les sources Sep 
et leur intensité n'est pas en désaccord avec la théorie. 


_ 
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Re uns cast RASE" 
Hs" \ 
; 
F2 
Lui 
on 


La condition pour que ces e— secondaires restent localisés dans la 
4 4 


trégion 0 < 1209, est que leur déviation moyenne dans la matière de la 
source soit inférieure à 300. 


D’après un monogramme 
établi par Walter et Zünti, 
la déviation moyenne d’un e- 
} de 20 keV traversant 250 ug/ 
} cm? d’Al est de 30° ; elle est 
} de 17° dans 100 ug/cm?. 
: Sion corrige la corrélation 
: a — F(6) de l’angle solide 
« des détecteurs, la disconti- 
nuité se marque encore da- 
vantage et on trouve pour la 
source Sdep une déviation 
. moyenne de 159 à 200, ceci 
en accord avec la théorie. 
} Signalons enfin qu'on ne 
| peut envisager la distribu- 
tion isotrope comme résul- 
_ tant d’une destruction com- 
- plète d’une corrélation à go°: 
| d’une part, cette destruc- 


& (Elou Py (e%ec) 


& S dep psS00 ug 


, Fig. 32 

Fe 35 x T=2,6107 OUR 

n S Step| £=54107 tion qui se produit toujours est 
| ee : réalisée pour des énergies infé- 
À Str{s émeutes rieures au seuil de nos détec- 


teurs, d'autre part, à cause de 
la distribution continue des 
énergies Eg et W, il n'y aura 
Jamais de discontinuité entre 
la corrélation à 909 et la des- 
| truction totale de cette corré- 
lation. 

Cette discontinuité nous sem- 
| 30? FT 0 ble donc un argument de plus 
pourenvisageruneautre origine 
| Fig 33. que la diffusion B—e- à ce spec- 

tre d’e- lié à tout spectre FT. 

Cette origine, nous devons d'abord la rechercher dans ces effets 
secondaires, associés à une transition 8 et résultant pour la plupart de 
| l'interaction entre le noyau et son cortège ; interaction dont la théorie 


| d à 
_de Fermi ne tenait pas compte. 


L ho D. 
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II. — Théories actuelles 
prévoyant l’émission d’e- consécutive à une radioactivité £. 


En dehors de l’émission d’un spectre continu de photons, désigné 
improprement d'ailleurs rayonnement de freinage interne, les autres 
effets se traduisent par une excitation ou une ionisation du cortège. 

Cette ionisation peut résulter : du recul du noyau, de l'interaction 
directe de la particule 6 avec un e- du cortège, de la variation subite 
de la charge nucléaire. 

Le recul nucléaire peut être négligé en radioactivité 8. On néglige 
aussi l'interaction directe B—e- lorsque l’énergie du rayon Ê est 
grande devant l’énergie de liaison de l’électron. Seule, l’autoionisation 
prévoit l'émission d’e- avec une intensité appréciable. 

L’ionisation de l’atome émetteur B- est envisagée comme une consé- 
quence du changement de la charge nucléaire qui introduit une per- 
turbation du cortège. Le champ coulombien varie pendant le temps. 
t—r,/Vg, et pour les électrons rapides, on traite le problème par. 
l’approximation d’une perturbation brusque. L'hamiltonien correspon- 
dant au cortège passant soudainement de la valeur H(Z) à la valeur 
H(Z + 1), un électron du cortège peut alors transiter de l’état o où sa 
fonction d'onde est (,,(2Z, r), vers l’état n où sa fonction d'onde devient : 


bnZ+i,r). 
On suppose alors que les autres électrons restent dans l’état fonda- 
mental. La probabilité de transition de l’électron de l’état o à l’état n 
s'écrit alors : | Gin À. | 


am [UZ+ 1, r)p(Z, ridér. 


L'application de la théorie des perturbations brusques implique ! 
l'existence d’une source illimitée d’énergie pour le processus d’ionisa- 
tion. En fait, l'énergie de l’électron est prise à l'énergie de la transi- 
tion $, ce qui diminue l'énergie disponible pour le B et le neutrino. 
Levinger introduit dans son dernier travail un facteur de correction S 
* qui réduit le nombre d’ionisations vers des énergies positives élevées : 


AT) mi ge ME rh fi he es NE A ne 


max 


f(Z, E 


un 

Du point de vue expérimental, on a surtout cherché à mettre en évi-". 
dence, lors d’une radioactivité B, les raies X caractéristiques. Les. 
résultats obtenus à partir de cette méthode donnent des intensités dans” 
les ordres de grandeur prévus par la théorie. 

Rappelons que l'observation directe des e- émis ne peut se faire en 
radioactivité B- que par la technique des coïncidences 8 — e—. Très peu 
d'expériences ont été réalisées par cette technique qui pourtant est sus- 
ceptible de fournir des renseignements complémentaires de la méthode 


/ 


ÉMISSION D ÉLECTRONS NÉGATIFS DANS LES RADIOACTIVITÉS $ ET & 697 


* 


“précédente. Elle seule permet d'atteindre la distribution en énergie des 

“électrons émis. 

Dans la théorie de l’autoionisation. la probabilité P,1(e—) pour qu’un 
le d’une couche (n, L) passe dans le continu est proportionnelle à 1/7? 
et croît avec n. Pour une valeur donnée du nombre quantique princi- 


pal n, P,rle—) décroît quand / augmente. Nous rassemblons dans le 
tableau suivant les coefficients de 1/22. 


| 
| 
l S | 
M Migdal . | 0110,21/10,3206! 0,33 | FAC 
I | L 
| 
| 


M L M L S ce M P S 
; 0,47 0,47. | 3,6 0,52 
FA Levinger . OS OATLRO, 22110008 0,34 
S Schwartz. | | 0,2 O, 12 
| 0,62 0,65 - 0,66 CSM TE DPOMAUET, A 4,28 
s | 
| 


Afin de comparer nos résultats expérimentaux aux valeurs théoriques, 
nous avons besoin de connaître les valeurs des grandeurs 1,. E, ete 
caractérisant le spectre théorique des électrons émis. 


Pour connaître 1,. il faut faire la somme D Pate-) pour toutes les 
- 
couches de l'atome émetteur £. 

Pour %P et %$S, le calcul est possible, pour #7Pm et RaE, le pro- 
 blème est plus délicat puisque nous ne disposons d'aucune valeur cal- 
- “culée. Le phénomène physique n’en existe pas moins, aussi pour avoir 
n ordre de grandeur de l'intensité I, et surtout examiner sa dépen- 
… dance avec Z, nous avons construit un diagramme avec les valeurs 
- calculées et extrapolé jusque n — 5. 

» Ceci nous a permis de calculer ZP;/e-) pour des nuclides de Z diffé- 
» rents jusqu’à des couches présentant des énergies d'ionisation compa- 


32p 147Pm 


D Pate 28-107 2,7.107? (Levinger) 
i n 


3,3. 107? (Migdal). 


De ces calculs il semble ressortir que 1,, qui est indépendant de 
Emax, varie très peu avec Z. 
Comme nous avons obtenu pour les quatre nuclides étudiés : 


1 p. 100 < I, < 3 p. 100. 


On ne peut conclure que le comportement de cette grandeur est 
en contradiction avec la théorie de l’autoionisation. 
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Pour comparer E, avec la théorie, nous avons calculé le spectre inté- 
gral théorique pour un émetteur de Z = 15 en nous limitant aux 
contributions des couches K, Lys, Li et Lin. Nous trouvons Eo (théo- 
rie) — 10 à 12 keV; mais E, qui augmente avec Z est indépendant 
de Emax, il a même valeur pour #%$ et %P. 

Or, dans nos expériences : 

E, (%S) 38+ 6 keV 
RP) u20E 20e; 

C'est précisément cette variation de E, avec Emax plutôt que le 
facteur 3 ou 10 du rapport E,(exp.)/E, (théor.) qui nous empêche 
d'envisager l'autoionisation comme origine du spectre d'e” observé. 

Comme en radioactivité x, l'accord avec la théorie est satis fai- 
sant, nous sommes conduits à envisager cette émission d'e décrite 
par le spectre intégral «(Æ), comme une conséquence de la radio- 
activité B—. 


I 


Dans la liste des effets secondaires associés à une transition $, deux 
effets se présentent où l’énergie de l’e- émis dépend très peu de Z et 
croît avec Esnax : 

— l'ionisation interne, dont nous avons dit au début qu’elle était, 
négligeable du moins en théorie ; 

— le rayonnement de freinage interne, dont la théorie ne laisse pas 
de place à l'émission d’e-. 

L'ionisation interne doit bénéficier de propriétés assez comparables à 
celles de l’ionisation externe puisque, dans les 2 cas, il s’agit de l’inter- 
action directe du 8 et d’un e-, processus qui donne à l’e- une énergie 
appréciable, fonction de l'énergie du rayon 8 incident. 

Pour %P, la probabilité d'ionisation interne d’un électron K est, 
d’après Feinberg : Pr — 8,7.10-6. 

Pour rendre compte d’une intensité appréciable, il faudrait admettre 
que la section efficace de diffusion de la particule 8 sur un e- du cor- 
tège est beaucoup plus grande lorsque le 8 se trouve dans le voisinage 
du noyau immédiatement après sa création. 

La théorie prévoit au contraire des sections efficaces plus faibles, 
l’électron 8 ne pouvant plus être décrit par une onde plane. 

Ce phénomène qui a, on le voit, une probabilité très petite, ren- 
drait pourtant compte de l'énergie des e- observés. Le spectre … 
des e- résultant de cette interaction directe 8 — e- devant différer très 


peu du spectre des e,,, résultant de la diffusion B—e,. dans la 
matière. 

Nous avons eu l’occasion, lors de la discussion sur les effets de la 
diffusion B—e- dans la matière de la source, de montrer que le 


spectre des e,,, était conforme pour les énergies au spectre expéri- 
mental. 


ä 
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C’est donc l'intensité très faible qui nous interdit de retenir 
l'hypothèse de l'interaction directe B— e- pour rendre compte des 
e— émis simultanément avec les rayons &. 


Rayonnement de freinage interne. — La théorie ne prévoit ici que 
l'émission d’un spectre de photons. 


Ce spectre est caractérisé par le fait qu'il diverge aux faibles éner- 


* gies, la probabilité S(Æ) étant proportionnelle à 1/k (k est l’énergie du 


photon émis simultanément avec le rayon 8). 
Cette probabilité est indépendante de Z. L'énergie maximum de ce 


spectre de photons étant k, — Enax — Moc?, l'énergie moyenne est ici 


| 
| 
| 
| 


4 alors d’une part, une intensité 


1 


É: 
€ 
a 


: 


‘noyau et céderait ensuite son 
“énergie à un e- du cortège. 10 


proportionnelle à Emax. 
Nous retrouvons donc là une propriété semblable à celle du spectre 
d'électrons mis en évidence par la technique des coïncidences B — e-, 


+ mais il s’agit de photons et l'émission d’e- dans le cadre de cette 
* théorie a toujours été considérée comme très faible (10-$). 


Le processus de conversion interne du rayonnement de freinage ou 


mieux l'interaction du 8 avec un électron du cortège par l’intermé- 


diaire du champ électromagné- 

tique n’est pas à retenir puis- ones. 

qu'il est inclus dans le calcul de 

perturbations brusques donné Le 

par Levinger. 10 
Dans ce dernier cas, le pho- 

tton serait émis au voisinage du 


Pour rendre compte de l’in- 
tensité du phénomène, il faut 


di 


- d'émission de photons plus 
nue que celle prévue par la 
… théorie, et d'autre part une sec- 
… tion efficace d’effet photo-élec- 
\trique importante. 

La première condition est né- 0 50 100 Key 
cessaire si l’on veut rendre 
compte, dans la même théorie, 
du fait que l’on observe un spec- 
tre de photons et un spectre d'électrons. Il semble actuellement que 
l'accord entre théorie et expérience sur le freinage interne ne soit pas 
aussi bon que les premières expériences pouvaient le laisser croire (27) 
(28) (34). En général, les expérimentateurs trouvent plus de photons 
que n’en prévoit la théorie, cette différence est importante, puisqu'elle 
peut atteindre un facteur 4. Il est intéressant de souligner que cette 


10 
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différence n’est pas uniforme : pour %S elle est de quelques pour cent 
vers 10 keV et de 300 p. 100 vers 100 keV. Ainsi, ni l'intensité, mi la 
forme du spectre, ne sont respectées. 

En respectant la forme du spectre théorique et en formulant l hypo- 
thèse que les photons manquant dans la région de faible énergie du 
spectre expérimental ont cédé leur énergie à des électrons du cortège, 
nous obteuons pour %$ les résultats suivants : après avoir ajusté les 
spectres théorique et expérimental dans la région de 75 keV (Gg- 34), 
on constate qu'il manque 0,6. 10-% photons dans la bande d'énergie de 
10 à 30 keV. L’intensité des photo-électrons serait alors 0,6.107° pour 
cette bande d'énergie. Rappelons que nous trouvons, pour 35S, 6.107 
pour cette même bande d'énergie. Le rendement de l'effet photoélec- 
tique serait donc pour les photons compris dans cette bande d'énergie : 


Expérimentalement, cette hypothèse est difficile à vérifier. Il faudrait 
réaliser des coïncidences triples 8 —e- — hy : si l’e- lié au £ est en 
réalité un photo-électron, il n’y aura pas de coïncidences triples; si au 
contraire l’e- a une origine différente, son émission n’annulera pas 
l'émission de photons de freinage interne et des coïncidences triples 
doivent conduire à un résuliat positif. En opérant au-dessus de 5 keV 
avec des émetteurs de Z bas, on ne peut être gêné par le rayonne- 
ment X d'autoionisation. 

En conclusion, nous voyons qu'aucune théorie ne rend compte de 
façon satisfaisante de cette émission d'e- accompagnant toute radio- 
activité 8. Dans la recherche d'une explication, il faut s'appuyer sur le 
fait expérimental que le spectre continu d’e- a une énergie qui est fonc- 
tion de l'énergie de la transition Esax. C’est pourquoi nous ne croyons 
pas qu'une amélioration de la théorie de l'autoionisation en conservant. 
sa forme actuelle, mais en prenant par exemple de meilleures fonctions 
d'ondes pour décrire les électrons du cortège, puisse apporter une solu- 
tion. Ceci pourrait changer les probabilités d'ionisation et la forme des 
spectres, mais n’introduirait pas une dépendance de Emax- , 

Cette dépendance pourrait éventuellement être réalisée : 


be fat thdndant avast eve tite. 


1) dans le cadre de l'ionisation interne (la diffusion se produisant … 
dans le temps de la perturbation du cortège), | 

2) par une interaction électromagnétique entre le noyau et son cor-* 
tège, l'énergie de la transition se partageant entre le neutrino, la parti-. 
cule $ et un électron du cortège ; ceci en dehors des théories du ralen- 
tissement interne et de l’autoïonisation, | 

$) en ne séparant pas le noyau du cortège lors du calcul de la pro- 
babilité de transition d’un atome émetteur 6. On sait que l’approxima-* 
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.tion de Fermi néglige cette interaction et n’envisage que la transition 
d'un noyau nu. 

Lors d’une transition $, le cortège subit lui aussi une transition entre 
deux états E(Z) — E(Z + 1) dont la différence d'énergie est AE. 

Dans le traitement de l’autoionisation par la méthode des perturba- 
» tions brusques, l’e- peut emporter une énergie supérieure à AË puisque 
» théoriquement elle est infinie. En disant qu'il prend cette énergie à la 
| transition, et en introduisant un facteur de correction pour tenir compte 
de ce fait, on réunit alors le cortège au noyau, ce qui permet de retrou- 
ver la conservation de l'énergie ; mais cette réunion est peut-être trop 

tardive puisque l’hamiltonien d'interaction Hg n’est pas intervenu dans. 

» les calculs. 

Lui seul, pouitant, pourrait introduire dans ceux-ci une dépendance 
de l'énergie de la transition, et faire que le spectre d’e- associé à la 
désintégration de %P (Z = 15, Emax — 1,7 MeV) diffère du spectre d’e-, 
associé à la désintégration de %$S (Z — 16, Exnax — 0,167 MeV). 


à AA DR APE AUS ds 


(Laboratoire de Physique et Chimie Nucléaires 
du Collège de France. 
4, place Marcelin Berthelot, Paris-5e.) 
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ÉTUDE DES INTERACTIONS PRODUITES 
DANS LES ÉMULSIONS NUCLÉAIRES 
PAR DES MÉSONS #- DE 300 MeV 


Par Bricrrre WILLOT-CHEMEL 


INTRODUCTION 


En 1935, Yukawa, recherchant la nature des forces assurant la 
cohésion du noyau, avait introduit une particule nouvelle possédant 
la charge positive ou négative de l’électron, une masse deux cents fois 
plus grande et une vie excessivement courte, de l’ordre de 1078 sec. 
Cette particule hypothétique était supposée jouer un rôle analogue à 
celui du photon en électromagnétisme. 
» En 1937, Anderson |1} observa à la chambre de Wilson une parti- 
cule dont la masse fut aussi évaluée à 200 mn, mais dont la vie fut trouvée 
deux cents fois plus longue que celle de la particule annoncée par 
- Yukawa. Des recherches expérimentales concernant ces mésons furent 
alors entreprises jusqu’au jour où le groupe de Bristol découvrit 
en 1947 [23], par la méthode des émulsions nucléaires, que les mésons 

pénétrants observés dans le rayonnement cosmique étaient secondaires 
« de mésons à vie plus brève et de masse voisine de 300 m.. Ils étaient 
* chargés positivement et négativement et furent désignés par les nota- 
“ tions xt et x. Après une vie moyenne propre de 107% sec, ils se 
= désintégraient en. mésons u+ el =, particules pénétrantes du rayon- 
* nement cosmique. Ainsi ces mésons purent être identifiés avec la 
particule de Yukawa. 

Résultant dans le rayonnement cosmique des collisions nucléon- 
nucléon à très grande énergie, ces mésons sont actuellement créés 
artificiellement dans les grands accélérateurs de particules. 


PRES LUS TS TS CPE ES COS 


= 


(4) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur. ès Sciences physiques et soutenue le 
1961 devant la Commission d'examen. 


Annales de Physique, 1961. Asie 


paquet, au moment de son exposition, par rapport au faisceau de 
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Rappelons que les mésons x peuvent exister sous les. irois états de 
charge. Comme les photons, ils obéissent à la statistique de Bose- 
Einstein : leur spin est nul, tandis que celui des photons est égal à 
l'unité. Alors que la masse au repos d’un méson r+ est 273,34 + 0,33 me 
et celle d'un méson #-: 272,8 + 0,45 m., leur vie moyenne propre est 
(2,56 + 0,05).1078 sec. Le méson r° a une masse au repos un peu plus 
faible (264,37 + 0,60) m, et une vie moyenne propre beaucoup plus 
brève, de l’ordre de 5.10715 sec [12]. L 

Le travail que nous présentons se rapporte aux événements produits 
par les mésons r- dans une émulsion nucléaire. Il est essentiellemeut 
expérimental. 

Nous possédions un paquet d'émulsions exposé à un faisceau de 
mésons r- d'environ 300 MeV, c’est-à-dire d'énergie faible puisque 
l’on peut créer actuellement des mésons x de plusieurs GeV. | 

L'étude des différents événements, que nous avons rencontrés dans « 
ces plaques, nous a conduite à réunir en trois chapitres les résultats que 
nous avons obtenus. 

Dans le premier chapitre, après avoir précisé la position du 


ensemble, l'ionisation des trajectoires des particules le composant, la 
contamination parasite en électrons ou autres mésons, la dispersion à 
l'entrée et à la sortie du paquet. C’est dans le cadre de l’étude de la 
dispersion de ce faisceau, que nous vérifierons la valeur théorique de 
è 
Ê 
+ 


mésons x sortant du bêvatron, nous étudierons le faisceau dans son ! 


la constante K de diffusion multiple dont nous rappelons maintenant 
l’origine et quelques propriétés. 

Lorsqu'une particule chargée traverse un milieu matériel, elle subit, 
au cours de son passage, un grand nombre de collisions individuelles 
avec les atomes constituant ce milieu. Ces collisions, indépendantes 
les unes des autres, s'ajoutent statistiquement et sont responsables du 
changement de direction subi par la particule. 

À partir de la théorie de Williams [32], étendue par Molière [26], on 


montre que la déviation moyenne 6 de la trajectoire de la particule de M 
quantité de mouvement p et de vitesse v est liée à la « cellule é »,. 
c'est-à-dire à une longueur de références sur laquelle on projette la 
trajectoire par la relation : | 


À 


À 

DORE 

pêc ; 

LE . . . . . l | 

Le coefticient K, dit de diffusion multiple, a été calculé dans le cas ! 
d'un milieu homogène comme dans celui d’un milieu complexe, tel que * 


l'émulsion nucléaire. Voyvodic et Pickup [31] ont montré que cetss 
constante K est en réalité une fonction croissante de la longueur de la * 
cellule utilisée, mais se trouve limitée par la dimension finie des noyaux. 


Dee “ 
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* Cette limite est représentée sur la figure 1 par le trait discontinu dont 
ordonnée est légèrement supérieure à 31. De plus, à partir de la 
longueur de la cehae correspondant à cette limite, de l’ordre de 3 cm, 
K ne dépend plus de l'énergie et de la composition du faisceau 
primaire ; ceci est inexact lurs- 
que la cellule utilisée est de 
È * quelques centaines de microns 
fr" exemple Nous tiendrons 
… compte du cut-off, ce qui nous 
“ permettra en plus d'éliminer 
2 les traces parasites. 
Il nous a semblé intéressant 
de vérifier expérimentalement 
cette valeur limite de K, 


20 


atteinte lorsque la cellule est 10° 10° 310 
grande : celle que nous utili- ue 
serons est longue de 4cm.Nous Fig. 1. — Variation théorique de la 
emploierons une méthode fon- constante K;ç de diffusion multiple 
dée sur la dispersion angulaire avec la longueur de la cellule t. 


du faisceau ; cette méthode pré- 

sente le très grand avantage d'éliminer la déformation de la gélatine 

et le bruit de fond {14}, c'est-à-dire l’ensemble des erreurs dues au pointé, 

à la dispersion des grains autour de la trajectoire réelle et au mouve- 
ment de la platine au cours des mesures. 

Dans le second chapitre, nous étudierons les interactions des 
4 mésons x du faisceau avec les noyaux complexes de l’émulsion 
nucléaire. 
= En effet, le tableau [ indique la composition de nos émulsions du 
» type G5 et montre que la section efficace géométrique des noyaux 
: lourds est plus grande que celle des noyaux d'hydrogène; donc les inter- 
actions avec Hess protons libres sont pratiquement inexistantes. 


TagLeau Î 
| | ve | 
Novaux 1210: Ar | Br I C H (eo | S N 
| | ki 
g/emÿ . | 1,85 | 1,34 |“0,052 0,27 | 0,056 0,27 | o,o10 | 0,067 


Cette étude n’est pas simple et l’une des causes de sa complexité est 
l’'ab-ence de la matérialisation, dans l’émulsion, des trajectoires des 


neutrons. 
Ce chapitre sera donc consacré à l'étude de l'interaction des 


x 


{ 
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mésons #- de 300 MeV avec les noyaux complexes, laquelle peut se 
présenter sous la forme : 


__ d’une « étoile », manifestation visible soit : 


d'une absorption du méson primaire provoquant une explosion 
nucléaire, 

d’une diffusion du méson primaire par un nucléon du noyau, 

d'une création d'un méson chargé, cette étude faisant l'objet du 
troisième chapitre ; 

— d’un « stop », c’est-à-dire ou bien d’une absorption du méson pri- 
maire mais alors les produits de l'explosion nucléaire sont neutres, ou 
bien d’un échange de charges du type : 77 +p — r°+n. 


Or, le mode de dépouillement que nous utiliserons, dit dépouille- 
ment en volume, est la cause de l'élimination à peu près systématique 
des « stops » et des événements de diffusion élastique dans le cas où 
« l'étoile » ne contient aucune autre branche que celles formées par le 
méson primaire et le même méson diffusé. 

Nous porterons donc notre étude sur les étoiles de diffusion inélas- 
tique : nous préciserons le spectre d'énergie des mésons diffusés et la 
section efficace différentielle de diffusion. 

Enfin, comme nous l’avons annoncé, le {roisième et dernier chapi- 
tre est exclusivement réservé à l’étude de la création d’un méson r* 
par choc d’un méson +- du faisceau sur un nucléon d’un noyau de 
l’émulsion. Le méson +=, après le choc, peut être associé au méson r*# 
formant ainsi deux branches secondaires de l’étoile d'interaction ; mais H 
ce méson x peut ne plus exister : alors, ou bien il est absorbé par le 
noyau cible, ou bien il a échangé sa charge avec un proton de ce Î 
noyau ; c'est à ces événements que nous nous intéresserons particuliè-M 
rement en essayant d'isoler les échanges de charges et les absorptions.M 

Signalons que l'intérêt de cette étude est accrue du fait que l'énergie 
du faisceau est proche de l'énergie « seuil » nécessaire à un méson %° 
pour créer un méson x par choc sur un noyau complexe. 


CHAPITRE PREMIER 
Etude du faisceau. 


I. — Exposition des plaques. 


Nous disposions d’un paquet d'émulsions Ilford G5 d'épaisseur! 
600 x, de surface 15 X 13,7 cm?, collées sur verre après développement 
et numérotées de 1 à 69. Ce paquet, dont les feuilles d'émulsions furent: 


DURE" AA 
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serrées entre deux plaques de bakélite et traversées par deux aiguilles 
perpendiculaires au plan de ces deux plaques, fut exposé au bêvatron 
de Berkeley à un faisceau négatif de mésons x « à 90° » produit par un 
faisceau de protons de 6,2 GeV bombardant une cible de tantale (fig. 2). 
Afin de distribuer l’intensité des particules sur la hauteur du paquet, 
celui-ci fut exposé en deux positions A et B, distantes chacune de son 


- plan médian de 19 mm, le rapport des intensités en À et B étant 
. de 13/12 (fig. 3). La quantité de mouvement p des particules varie 


linéairement de 430 + 4o MeV/c à 380  4o MeV/c respectivement 


* depuis la plaque n° 1 à la plaque n° 69. 
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Fig. 2. — Exposition Fig. 3. — Variation de la quantité de 
des plaques au bévatron. mouvement des mésons du faisceau 


avec les numéros des plaques. 


II. — Composition du faisceau. 


Ces émulsions furent étudiées à l’aide d’un microscope binoculaire 
Stiassnie transformé au laboratoire : en effet, l’existence sur chaque 
plaque de deux trous formés par les deux aiguilles, dont nous avons 
parlé au paragraphe précédent, et la grande distance qui les sépare, 
suggérèrent le remplacement de la petite platine de ce microscope par 
une nouvelle platine beaucoup plus grande à laquelle furent fixés deux 
bras métalliques parallèles dont les extrémités libres viennent s’ajuster 
dans les deux trous : ce procédé permet d'enlever très rapidement une 
plaque, puis de la replacer dans la même position. Nous pouvions 
ainsi suivre facilement, d'une plaque dans l’autre, toutes les branches 
des étoiles. | 

Nous avons déterminé la densité des traces au minimum d’ionisation, 
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à leur entrée dans le paquet, en comptant 6 310 + 122 traces le long « 
de 3,6 cm, soit : 


PRE RC (2,92 + 0,06) 104 traces/cmè. 

Le nombre de paquets (amas de grains séparés par des lacunes), le 
long de ces traces est de 17,63 0,58 par unité de 100 y. 

Nous avons cherché à évaluer la contamination du faisceau en 
mésons y et en électrons, les mésons K- et les protons étant facilement 
éliminés puisque leurs trajectoires ne sont pas au minimum d'ionisa- 
tion. Un calcul simple montre que le nombre de mésons r- se désinté- 
grant en vol entre la cible et le paquet, distants de { m, est de l’ordre 
de 2 p. 100. Nous évaluerons au paragraphe III, C) le nombre d'électrons. 
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Fig. 4. — Étude de la dispersion angulaire du faisceau. À 


Afin de vérifier le parallélisme de ces traces au minimum d'ionisa- 
üon, nous avons considéré deux échantillonnages de 100 traces prises 
au hasard dans une plaque et situés respectivement à 1,5 et 5,5 cm du: 
bord d'entrée. A l’aide d’un goniomètre oculaire, nous avons mesuré ; 
dans les deux cas, l'angle 6 formé par chacune d'elles avec une directions 
arbitraire ; les deux histogrammes correspondants (fig. 4) montrent que! 
le maximum de l’un est nettement inférieur à l’autre. | 
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qu une étude plus approfondie de la distribution angulaire des traces 
‘au minimum d'ionisation pourrait nous conduire à déterminer la valeur 
expérimentale de la constante K de diffusion multiple. 


IH. — Détermination de la constante K 
de diffusion multiple. 


A) Exposé de la méthode. — Cette constante K est définie à partir 
de la relation énergie-diffusion multiple [31] : 


4 po = [KZ/0[#1/2MeV (1) 
où pv est le produit de la vitesse de la particule de charge Z par sa 


quantité de mouvement en MeV/c, 6 (degrés) la déviation moyenne de 
la particule projetée sur une longueur de cellule # en unités de 100 y, 
c'est-à-dire l’angle moyen de diffusion multiple entre deux cordes suc- 
| cessives prises sur la projection de la trace à une distance 4. 

- Si donc nous pouvons appliquer deux fois cette relation à un grand 
nombre de traces au minimum d’ionisation en deux zones d’une même 
plaque distantes d'une longueur £, nous obtiendrons les relations 
suivantes : 


A2 _ K# 22 K2?{t + &) : 
Km ES AE CL 


0, et 0, étant les valeurs moyennes des angles par rapport à une direc- 
« tion donnée des traces définies ci-dessus. Ces relations sont valables 


3 our la méthode des tangentes, à un coefficient près, comme nous le 


verrons ultérieurement. A partir de leur différence qui s'exprime indé- 


n 


À 
> pendamment centre: 


nous déduisons la valeur K : 


— Re PL. (2) 


: Pour que notre raisonnement soit valable, il faut que la distribution 
angulaire des traces au minimum d’ionisation, étant gaussienne à une 
‘distance #, du bord du paquet (bande a), le soit encore à la distance 
t + {, (bande b) : c’est ce que nous nous proposons d’abord de démon- 
trer ; puis nous déduirons de nos résultats la valeur de la constante K 
que nous comparerons à la valeur théorique calculée par L. Voyvodic 
et E. Pickup. , 

La distribution N,, dans la bande a, des particules qui ont traversé 
une épaisseur {, d’émulsion est exprimée en fonction de l'angle 6, par 
la relation : 
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La distribution N, des particules qui arrivent dans la bande b, après 
avoir traversé une épaisseur supplémentaire £, d’émulsion devient : 


/ 


+ 0 9? 6, — 0.) 
Ne Î À, exp Es ) exp (- te 
— © \ 54 99 


Calculons cette intégrale en groupant les termes exponentiels en 6, 
et0": 


CAS QE < 20,0, 
N’A exp (= 2] Î exp [- Of = | == Fa ro 


52 o} 
1 € 


4 Se 
p2 
2 I 
TRAD SN ee 
" PT RCE à) 
64 Go 
p+o 6» I 1\1/272 
EXP — 2/1 I a TU ( 2 À A d0, 
“(2 : à AS 
0 61 59 
2 
2 
—aA exp —1))0I 
61 HF C9 
5 f + oo 112 * 
5 n 7 
L'intégrale 1 est de la forme | exp Cr)dr= (?) ! 
J 0 2 C 
Donc : | 
2 
ÉS 1/2 
2 A Us 
N,= À, exp | — . < = 
2 2 EXP Eee en posant : À; 1. iË À 
CSN 
LE 5», FA 
Ainsi, la distribution N, est bien gaussienne. 


En normalisant les coefficients A, et A, dans les expressions de N,ù 
et N,, nous obtenons les deux fonctions de Gauss : 


2 2 

0 FN 
N,= ex 2 et No LIENS 
ont EP (To Ga) Be (C3 2) 


Calculons maintenant les angles moyens 6, et 6, à partir de N, et N° 
0, est défini par la relation : 


+ © 0? 
1 
Î A1 exp (- à) 0,40, 
LD Us 51 


+. 00 0? Da Pre 
A, exp | — + d6, r 
LL. (o] 
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Par analogie entre les expressions de N, et.N,, on en déduit que : 


LD (52+02)'2 
ue 1 se 


Donc : 


= 112 
Kt 


A G 
0 —= 2 — 
1 1/2 pv 


| et: 


2j: 2\1/2 
+ (a i 52) KR, Laye 
2 E FE . 


[14 


En éliminant é, entre les deux relations, on obtient : 


CHERE 


On déduit donc facilement de cette expression la valeur de K connais- 
sant {,, pu et mesurant 6, et be 

Ce sont ces valeurs moyennes des angles 6, et 0, que nous nous pro- 
posons maintenant de déterminer expérimentalement. 


B) Résultats expérimentaux. — Nous avons repéré, par rapport à 
une direction donnée, les angles 0 de 2000 traces d’une part, 
4 000 traces d'autre part, respectivement dans les bandes a et b situées 
à 1,5 cm et 5,5 cm du bord d’une même plaque du côté de l'entrée du 
faisceau dans le paquet. 

- Les deux histogrammes (fig. 5) construits en portant en ordonnées 
le nombre N des traces correspondant à un angle 0 donné permettent 
de déterminer les moyennes arithmétiques angulaires 6, et 6, (le nombre 
total N des traces est dans les deux cas rapporté à 2 000). Mais pour 
éliminer la queue non gaussienne des deux courbes représentées par ces 
deux histogrammes, nous ne considérons dans chaque cas que les traces 


dont les angles 0 sont inférieurs à 4 EVETE fois cette valeur moyenne 6. 


Ce coefficient 4/3/2 vient du fait que l'angle 6. mesuré par la 
méthode des cordes et l’angle 6; mesuré par la méthode des tan- 
gentes [31] sont liés par la relation : 


. 
0, = 1/5 0. 
Or, la formule (1), donnant la valeur de K, est valable dans le cas où 


est utilisée la méthode des cordes. Par conséquent, il est nécessaire 
ici d'effectuer la coupure à 4 J1V/3/2 fois la valeur gaussienne, à condi- 


bte CES 


tion que soil vraie la relation 0 = 1/5 6,. Cette relation est bien 
vérifiée puisque : 
Annales de Physique, 1961. 46 
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Les nouvelles valeurs moyennes 0! et 0, ainsi déterminées sont : 
5 = 1,51 + 0,025 degrés et 0, — 2,417 + 0,030 degrés. 


Les équations des deux courbes de Gauss représentées par les deux 
histogrammes sont donc : 


7 


œ | 
et N, = 525 exp (= ]. | 


N, = 832 exp [- es 


1 
è) 
F) Nous sommes maintenant en mesure de calculer la valeur de K | 

sachant que la longueur de la cellule { est-de 4oo unités, pu est la 
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valeur moyenne du produit de la quantité de mouvement des mésons r- 
du faisceau par leur vitesse, compte tenu de la perte d'énergie de ces 
mésons par ionisalion entre les bandes a et b considérées. 

Cette valeur expérimentale de K avec cut-off est donc : 


K£x —= 3 I + SA 


L'erreur est calculée en assimilant la dispersion de la quantité de mou- 


.vement du faisceau, de l’ordre de 10 p. 100, à l'erreur maximum sur 


“cette quantité de mouvement. En réalité cette erreur doit être beaucoup 
“plus petite, étant donné le grand nombre de iraces considérées. 
2» 


FA 


C) Comparaison des valeurs théorique et expérimentale de la 
constante K. — L. Voyvodic et E. Pickup [31] ont montré que, lors- 
que la cellule £ est très grande, la constante K,, atteint une limite K, 


égale à 31,2. Cette valeur doit être multipliée par le facteur 0,96 x d” 
puisque nous utilisons la méthode de la tangente. En fait ce coeffi- 
cient 0,96 introduit par Goldschmidt-Clermont [21] peut être pris égal à 
l'unité puisque, les particules considérées étant de très grande vitesse, 
nous prenons très exactement dans chaque champ la tangente à la tra- 
jectoire qui alors est rectiligne. De plus une correction d’environ 
2 p. 100 doit être ajoutée à la valeur de K; afin de corriger l’effet de 
“diffusion électronique inélastique [31]. 

= La valeur théorique de la constante K est donc : 


Fi Kun = 31,2 X 1,02 X A/5— 39. 


» Les valeurs théorique et expérimentale de K sont donc en bon accord. 


rrà 


Remarque. — De l'examen des deux histogrammes représentés (fig.5) 
on constate que : 
1° dans les deux cas, à partir des deux derniers points expérimen- 
+ situés avant la coupure, les traces des particules sont toutes pla- 
1 


+4 
1 
#4 


4 
À 


ées au-dessus de chaque courbe de Gauss. On en déduit que ces parti- 
ules sont des parasites ; 

D -° le nombre des traces précédemment définies de la bande a est 
upérieur à celui de la bande b. On en déduit que ces parasites sont des 
électrons. 

En effet, ces électrons, provenant de la désintégration de mésons ° 
t probablement de mésons x —  — e subissent par un noyau une dif- 
usion coulombienne d’autant plus importante que la perte d'énergie 
‘un électron entre les bandes a et b n’est pas uniquement due à l’ioni- 
ation mais est considérablement accrue par le phénomène de « Brems- 
tralhung », très fréquent pour des électrons que l’on peut supposer ici 
e l’ordre de 100 MeV. 
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Un calcul simple montre que la trajectoire d’un électron de 100 MeV, 
ayant subi en moyenne, après un parcours de 4 em dans l’émulsion, une 
perte d'énergie de 50 MeV par Bremsstralhung, est déviée, par rapport 
à la trajectoire initiale, d’un angle de l'ordre de 150. 
30 On en déduit qu'au maximum, 5 p. 100 des particules chargées 
qui pénètrent dans l’émulsion sont des électrons. 


D) Conclusion. — Nous savons que, lorsque les mesures de diffusion 
multiple sont faites avec une cellule de plusieurs centimètres la cons- 
tante K est indépendante de l'énergie du faisceau utilisé quelle que soit 
la composition de ce faisceau [31]. | 

Or la détermination de la constante K a aussi été obtenue expérimen- 
talement à partir d’un faisceau de protons d'énergie 6,25 GeV, traver- 
sant un paquet d’émulsion G5 ; la longueur de la cellule était de 6 cm. 
La valeur de K a été trouvée égale à 37,2 +L1,1[10]. 

Nous pouvons donc conclure que les deux valeurs expérimentales 
de K avec cut-off, obtenues à partir d’un faisceau de mésons z= de. 
300 MeV et d’un faisceau de protons de 6,25 GeV, sont en accord satis= 
faisant. 


\ 


CHAPITRE II 
Les étoiles. 


I. — Repérage des étoiles 
et identification des particules émises. 


à 

Nous avons fait un dépouillement en volume des plaques n°5 :9 et 20° 
avec un objectif à immersion Wild X 50 et une paire d’oculaires 
Stiassnie X 4; le diamètre du champ était de 188 . Nous n’avons pas. 
tenu compte des étoiles situées à moins de 30 y de l’air ou du verre de 
chaque plaque, car nous risquions de laisser échapper des branches très" 
inclinées par rapport au plan de l’émulsion et dirigées respectivement} 
vers l'air ou vers le verre. Le volume total dépouillé dans ces deux pla- 
ques est 36 mm x 26 mm X (0,6— 0,06) — 506 mmÿ, les 26 mm repré- 
sentant la longueur dépouillée dans le sens du faisceau. La quantité de 
mouvement des mésons x- dans ces plaques est 415 + 4o MeV}/c cor- 
respondant à une énergie de 298 + 38 MeV. | 

Nous avons pointé 313 étoiles d'interaction des mésons x- du faisceau 
avec les noyaux de l’émulsion. 

Chaque étoile a été étudiée, toutes ses branches grises et noires ont 
été suivies jusqu’à leur extrémité se terminant dans l’émulsion ou sor- 
tant du paquet. Dans le premier cas, l'observation visuelle de la varia- 


à 


INTERACTIONS PRODUITES DANS LES ÉMULSIONS NUCLÉAIRES 7ib 
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tion de granulation nous indiquait la nature des particules émises 
protons ou particules plus lourdes ou méson x- se terminant par une 
interaction 6 sans branche visible dit méson p. Dans le second cas, nous 
déterminions la variation de granulation par comptage de grains. 
Seules n’ont pas été suivies les traces dont la granulation au départ 
de l'étoile était voisine du minimum d'ionisation : elles ne pouvaient 
“être que des trajectoires de mésons x. En effet, nous avons calculé 
“l'énergie maximum que peut acquérir un proton dans une collision 
“élastique r-proton. Les principes de conservation de l’énergie et de la 
“quantité de mouvement permettent d'écrire deux équations en fonction 
-des énergies et quantités de mouvement du méson x et du proton, d’où 
nous déduisons, en tenant compte de l'énergie de Fermi de 22 MeV, 
- que l'énergie maximum du proton est de 265 MeV ; une telle énergie 
- correspond, dans nos plaques, à une ionisation [= 1,90 X I, ; donc 
| toute trace, sortant d’une étoile, dont le rapport 1/1, est inférieur à 1,90 
ne peut être qu’un méson x. 
. Nous distinguons ainsi parmi les étoiles d'interaction : 


— Les étoiles dites « d'absorption » dans lesquelles le méson inci- 
dent communique toute son énergie aux nucléons du noyau (ce qui se 
manifeste par une explosion nucléaire avec disparition du méson) ou 
)interagit avec un proton du noyau et se transforme en méson r° par 
échange de charges. 

… — Les étoiles dans lesquelles le méson x- est diffusé par un ou plu- 


- sieurs nucléons du noyau ; le méson diffusé est alors accompagné d’une 
ou plusieurs branches noires ou grises. ; 


I. — Section efficace de production des étoiles. 


» A) Section efficace observée. — Nous avons trouvé que le nombre 
- de mésons 7 entrant dans le paquet est par centimètre carré de 
» (2,92 + 0,06).rvt. Puisque nous ne tenons pas compte des étoiles situées 
« près de l’air ou du verre, et que la contamination en mésons y et en 
À électrons peut être évaluée à 7 p. 100, nous obtenons la longueur de 


(5282 + 110) traces dans la région dépouillée soit : 


(5 282 + 110) X 0,026 m=— 137 + 2,8 m. 


Le libre parcours moyen observé est donc : 


13 700 
513 


= 43,7 + 2,6 cm. 


Àobs == 


| Nous en déduisons la section efficace observée : 


4 


I 
FORT NON; 
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où EN; est la somme du nombre d'atomes par centimètre cube de cha- 
cun des noyaux composant l’émulsion. On néglige l'hydrogène respon- 
sable d’un nombre très faible d'interactions et on trouve : 


Gobs — 0,483 + 0,029 barn. 


B) Section efficace géométrique. — Le libre parcours moyen géo- 
métrique Agéom est tel que du ; 
nAË 
Ft = EN (ee pe | b} 


a ; , È » É ñ 
où la sommation est étendue aux noyaux composant l’émulsion. n est la 


Agéom 


longueur d'onde de de Broglie, associée au méson r= dont la quantité 
ñ 
de mouvement est p ; elle est égale à 0,476 X 1071 cm; ke est la lon- 


gueur d'onde de Compton associée au méson x de masse y ; elle est} 
égale à 1,4 X 10718 cm. On remarque que cette longueur d’onde est de 
l’ordre de grandeur du rayon d’un nucléon. La section efficace géomé-. 
trique Ggéom St : 
I 
Ggéom — Re ; | 
Toujours en négligeant le rôle de l'hydrogène, nous {rouvons : 


Àgéom —= 23,4 cm 
Cgéom — 0,89 barn. 


libre parcours moyen calculé. 

Nous comparons, dans le tableau Il, les résultats que nous avons 
obtenus avec ceux de Dul’Kova [16] et Morrish [25] qui ont étudié les 
interactions des mésons rx d'énergie cinétique 300 MeV et 210 MeV 
avec les noyaux de l’'émulsion. Il ne s’agit ici que d'événements de dif- 
fusion rnélastique et d’ absorption. Nous verrons que pratiquement, | 
ce sont les seuls que nous puissions trouver par un dépouillement en 
volume. 


‘4 
Donc le {tbre parcours moyen observé est inférieur au double | 
à 


Tagzeau II 


Il 
Auteurs Énergie (MeV) Agéom (CM) | Aobs (em) () | ps (em) (2) 
Mornishi[27/ "1, ir 210 28,8 47 38,2 
DuiKovallrél ee 300 26 43,6 34 TE 
Nos résultats . . .| 295 23,4 4311 = 12:0 35 | 


(1) Dépouillement en volume. 
(?) Dépouillement le long des traces. 


ré 
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* Nous indiquons dans la dernière colonne le libre parcours moyen 


“obtenu, par ces auteurs, par un dépouillement le long des traces. En 


comparant les deux dernières colonnes, nous déduisons que l'efficacité 
d’un dépouillement en volume n’est que de 80 p. 100; donc le libre 


* parcours moyen observé par un dépouillement le long des traces serait, 


dans notre cas. de l’ordre de 35 cm. ? 


C) Libre parcours moyen réel. — Nous reprenons les résultats de 
Dul’Kova Cet auteur donne la valeur du À pour les événements de 


À 


diffusion d'angle supérieur à 20° sans départ de particule chargée et 


pour les arrêts : soit 373 + 72 cm et 592 + 144 cm respectivement pour 


ces deux catégories d'événements. Nous en déduisons que le À réel 
pour tous les événements obtenus par un dépouillement le long des 
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traces, est de 29.7 cm, donc supérieur de 3,7 cm au libre parcours 
moyen géométrique. 

Sprague et Haskin [30] ont trouvé que l'efficacité du dépouillement 
en volume est proche de 100 p. 100 pour les étoiles d'au moins deux 
branches et d'environ 20 p. 100 pour les étoiles à une branche. 

D'autre part, d’après Bernardini [5] et Morrisch [28] le nombre 
d’arrêts sans branche visible est de l’ordre de 10 p. 100 du nombre 
total des événements repérés par un dépouillement le long des traces. 

Nous essayons donc d'évaluer le nombre de nos événements man- 
quants d’après ces références et en utilisant l’histogramme indiquant la 
distribution de nos étoiles d'interaction en fonction du nombre de bran- 
ches. Cet histogramime étant semblable à celui obtenu par Sprague et 
Haskin pour 500 étoiles de mésons x- de 20 MeV (fig. 6) nous pou- 
vons en déduire que le nombre total de nos étoiles est de 510. 

Le libre parcours moyen réel serait donc, par un dépouillement le 
long des traces de : 

RS — 26,8 L 1,4 cm. 
Il est supérieur de 3,4 cm au Agéom- 

Nous voyons donc que nos résultats sont tout à fait en accord avec 

ceux de Dul’Kova. ï 


III. — Étude des étoiles d’interaction. 


Nous classons les 313 étoiles de la façon suivante : 


— 166 étoiles sont des étoiles d'absorption ; 
— 79 étoiles ont un méson x- diffusé ; 
— 68 étoiles ont été éliminées : 


52 d’entre elles, parce que le primaire, incliné de plus de 4° par 
rapport à la direction moyenne du faisceau, a pu subir, avant l’inter- 
action, des pertes d'énergie par chocs sur des noyaux de l’émulsion ; 

les 16 autres parce qu’elles possèdent chacune une trace fine très 
inclinée dont l’angle avec le plan horizontal de l’'émulsion est supérieur 
à 50°; certaines ne peuvent être identifiées par comptage de grains et 
leur grande inclinaison a rendu impossible leur passage d’une plaque 
dans la suivante. 

En plus de ces étoiles d'interaction, nous avions trouvé 18 étoiles avec 
une seule branche au minimum d’ionisation dont l'angle avec la direc- 
tion du méson incident était de l’ordre de quelques degrés. Nous 
n'avons pas tenu compte de ces « coudes » car il s’agit soit de « scatte- 
ring de diffraction » soit de « scattering de Coulomb » ou encore de 
désintégration 7 — y — e en vol. 


Avant d'entreprendre l'étude proprement dite des étoiles nous pou- 


edge ln ur Dot he 
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vons déduire, à partir du rapport entre le nombre N des étoiles de dif- 
2 et le nombre No des étuiles d'interaction, que (32,3 + 4,2) p. 100 
de toutes les étoiles d'interaction sont accompagnées du méson x- dif- 


% 
si 
300 MeV 

2 3 À 
È 40 
3 
# 
4 545 4 0.5 [] 
: Log E «GéV) 
1 
» l'ig. 7. — Pourcentage des étoiles d'interaction accompagnées d’un méson x 

diffusé en fonction de l’énergie du méson primaire. 
Lu Puis, reprenant les résultats obtenus par plusieurs auteurs [6] [7] 


[8] [24] [28], nous avons construit la courbe (fig. 7) en portant en ordon- 
- nées le pourcentage défini ci-dessus et en abscisses le Log .Egey : nous 
- en tirons les conclusions suivantes : 


19 Cette courbe est une droite et la position de notre résultat par rap- 
_ port à cette droite est satisfaisante. 

29 Cette droite coupe l’axe des abscisses en un point tel que des 
 mésons de moins de 28 MeV sont pratiquement tous absorbés dans les 
» noyaux complexes avec lesquels ils ont eu une collision. 


» Etudions maintenant les étoiles d'absorption, puis les étoiles dont le 
 méson x- incident est diffusé sur un nucléon du noyau. Dans ce cas, 


-nous considérerons successivement les étoiles de diffusion élastique, 


, 


- pseudo-élastique et inélastique. 


} 
À 
A) Les étoiles d’absorption. — Elles sont au nombre de 166. L’his- 
Rue représentant la distribution du nombre d'étoiles en fonction 
du nombre de branches montre que ces étoiles sont de petite taille 
(fx. 8) : en effet 78 p. 100 d’entre elles possèdent chacune moins de 
lcinq branches. L'énergie visible de ces étoiles d'absorption est donc 
faible, ce qui semble en contradiction avec la grande énergie incidente. 
Certaines de ces étoiles dites d'absorption sont donc probablement asso- 
ciées à une production d'un méson °. 

| 
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Fig. 8. — Distribution du nombre des étoiles d'absorption ? 


en fonction du nombre de branches. 


B) Les événements de diffusion élastique. — Ce sont les étoiles à 
deux branches dans lesquelles le méson incident heurte un proton libres 
au repos dans l’émulsion. Ce phénomène satisfait aux deux principesk 
de conservation de l’énergie et de la quantité de mouvement. Indiquons® 
rapidement les trois résultats de la cinématique de la collision, en dési-, 
gnant par : 


— p la quantité de mouvement du méson incident dont l'énergie 
cinétique est E,. ;: 


— p'la nabUtà de mouvement du méson diffusé dont l'énergie ciné= 
tique est E,. 


— P la te de mouvement du proton de recul dont l'énergie: 
cinétique est Ep. 


et 0 les angles de diffusion du méson et du proton de recul. | % 
a) Il existe une relation entre l'angle de diffusion et l'énergie E, du 
proton, de la forme : 
É Er (MeV)= C cos? 6 
dans laquelle : 
FA 2ME,(E, + 2m) 
TT AM MR ETS 
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In et M étant respectivement la masse du méson x et du proton en 


MeV. On trouve : 


donc : 


C = 168,9, 
E> (MeV) 


— 168,9 cos? 6. 


Nous avons construit la courbe représentant les variations de L,, lon- 


: gueur du proton de recul en 
fonction de 6, en calculant 
L> à partir des courbes par- 
cours-énergie (fig. 9). 
b) Il existe aussi une rela- 
… tion entre les angles de dif- 
fusion + et 0 définie par : 


t MMS 20 
Ce Gr m + E, M cos 20 


et nous avons construit la 
courbe représentant les va- 
riations de + avec 6 (fig. 10). 

c) Le méson incident, le 


(3 30° 60° 


une collision élastique. 


Lpmi 


[de 


40 


20 


0° 


30° 60° 90° 
8 


Fig. 0. — Variation de la longueur [,, avec 


l’angle 60 de diffusion du proton de recul 
dans une collision élastique. 


90 


Fig. 10. — Variation de l'angle @ de 
diffusion du méson x avec l'angle 0 
de diffusion du proton de recul dans 


méson diffusé et le proton de recul sont coplanaires. 
Quinze événements à deux branches (fig. 10) apparemment suscepti- 
bles de remplir la condition b) ont été soigneusement étudiés. Un seul est 


probablement un événement 


-de diffusion élastique, quoique 


la longueur observée du pro- 
ton de recul soit les /3 de la 
longueur calculée (fig. 9). Un 
second événement remplit les 
deux dernières conditions 
mais la longueur théorique du 
proton de recul est huit fois 
plus grande que la longueur 
observée : il s'agit d’un évé- 
nement de diffusion quasi 
élastique c’est-à-dire que le 
proton avant le choc se dé- 
place à l’intérieur du noyau 
dans la même direction et le 


même sens que le méson incident. Les treize autres événements sont 


; totalement à éliminer, la longueur observée du proton de recul étant 


dans chaque cas en dehors des limites déterminées par les erreurs dont 
les mesures sont entachées. Donc les événements de diffusion élastique 


| sont pratiquement inexistants. 
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C) Les événements de diffusion inélastique. — Ce sont les événe- 
ments qui ne rentrent pas dans l'une des deux catégories précédentes. 
De plus nous plaçons dans cette classe les événements de diffusion 
pseudo-élastique : ce sont les événements dont le méson x primaire 
n’a perdu que 10 à 15 p. 100 de son énergie cinétique ; il est accompa- 
gné d’une ou plusieurs branches noires, mais dans le cas où il n’est 
accompagné que d’une seule branche, il ne remplit pas simultanément 
les trois conditions caractérisant la diffusion élastique énoncée plus 
haut. Le nombre total de ces événements est de 79. 

La distribution du nombre des étoiles en fonction du nombre des 
branches est représentée par un histogramme (fig. 11) : il met en évi- 
dence un maximum pour les petits événements. Ce résultat est à com- 


1- 


nombre d'etoiles 


1 2 3 4 5 6 7 8 
nombre de branches 


Fig. 11. — Distribution du nombre des étoiles 
de diffusion inélastique en fonction du nombre de branches. 


parer avec celui que l’on a obtenu avec les étoiles d'absorption, à savoir 
le très petit nombre d'événements ayant un grand nombre de branches. 
L'énergie des mésons diffusés est déterminée au moyen des courbes 
{parcours énergie » et « granulation-parcours » dans le cas des mésons x 
faiblement ionisants, et seulement à partir des courbes « paicours- 
énergie » dans le cas des mésons qui se terminent par une étoile o. 


«+ 


D 


D 7 


? 


s 


4 
2 
1 
€ 
; 
Ë 
, 
À 


$ 
À 
; 
| 
à 
à 


INTERACTIONS PRODUITES DANS LES ÉMULSIONS NUCLÉAIRES 723 


Le spectre d'énergie de ces mésons est établi graphiquement en por- 
tant en abscisses l’énergie cinétique E (MeV) de 30 en 30 MeV, et en 
ordonnées, le nombre de mésons (fig. 12). L’histogramme, ainsi cons- 
iruit, montre deux maxima ; le premier correspond aux grandes per- 
tes d'énergie du méson, et le second indique le nombre d'événements 
pseudo-élastiques. 

_ [est également intéressant d'étudier le spectre d'énergie en fonc- 
tion de l'angle 6. Trois histogrammes, correspondant aux trois inter- 


AN 
AE 
15 
10 
5 
ES 1! 
0 60 120 180 240 300 
E (MEV) 
Fig. 12. — Spectre d'énergie des mésons diffusés. 


valles angulaires 0°-609, 600-1200, 120°-180° (fig. 13) montrent que la 
distribution des mésons est à peu près identique dans les deux inter- 
valles 60°-120° et 120°-180°, et que dans ces deux zones les mésons per- 
dent plus d’énergie que dans l'intervalle (0°-6o°). 

Cependant cette distribution angulaire des mésons diffusés n’est 
tout à fait précise que si l'on peut exprimer la section efficace diffé-- 
rentielle do(8)/dw. c’est-à-dire la probabilité pour que le méson soit 
diffusé à un angle 0 de la direction du méson incident dans un élément 
d’angle solide do ; elle s'exprime par : 


do an deerT 
do — 27 sin 040 À LLEN; 
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où dN est le nombre d'événements observés dans l'intervalle angu- 
laire d6. 
L; la longueur de trace mésique correspondant à la valeur 4N, 
ÈN; une sommation étendue aux composants de l’émulsion. 
Si l’on remarque que 
la section efficace totale 


2 s'exprime par : 

2 © «120°-180°) 

va re Ntot 

2 LLÈN;, 

RE ; 

£ où N est le nombre total 
S d'événements d’une caté- 


gorie donnée, 1l est com- 
mode de définir la quan- 
tité (4x/o)(do/dw). Cette 


quantité : 


Ci eo 
: 8 «60°-120° 


ATrd6 24N I 


odo N * sin 640 


s'exprime indépendam- 
ment de la longueur 
_— = —— dépouillée et de la com- 
position de l’émulsion. 
Nous calculons cette 
section efficace différen- 
tielle d’abord en utilisant 
les résultats directement 
obtenus par notre dé- 
pouillement, puis en 


12) 


Ou ET 60R. 120 180: ,,240 390 tenant compte de la cor- 
E (MeV) rection d'angle 8 formé 
Fig. 13. — Spectre d'énergie des mésons par le méson diffusé avec 


diffusés en fonction de l’angle 8 de diffusion. sa projection sur le plan 


de l’émulsion puisqu'il 
n'y a aucune raison pour que la distribution angulaire des mésons 


diffusés ne soit pas isotrope : 
a) Sans correction d'angle B : pour chaque intervalle AB de 30e, la 


x di Fe ; di anse 
valeur correspondante de 2 ne a été calculée et la courbe (LS à 6) indi- 


que un minimum vers 75° (fig. 14). 
b) Avec correction d'angle 8 : il faut d’abord savoir quel est le nom- 
bre d'événements manquants : pour cela, nous supposons qu'aucune trace 


dont l’angle 9 est compris d’une part entre o° et 30v et d'autre part entre 
1509 et 1802 n’a échappé au dépouillement ; puis nous avons construit 


Sr A nr di dits tintin td ut été mt 


x gt .-__ sans correction 


e et ___ avec n 


ig. 14. — Section effi- 
_ cace différentielle de 
. diffusion avec et sans : 


120° 450° 


ns ES 
RFO 7506020 
< a a + "20 
SEP | € «60°-90°) Ta | 
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, CRT ETATS Fig: 15 Distribution du 
w nombre des étoiles de diffu- 
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quatre histogrammes (fig. 15) indiquant la distribution des événements, 
en fonction de l’angle 8. Ces histogrammes doivent être rectangulaires, 
par conséquent, les zones hachurées correspondent aux événements man- 
quants. Nous devons donc considérer un nombre total de 1 11 événements 
et la courbe correspondante est beaucoup plus aplatie que celle obtenue 
dans le cas précédent, avec un minimum toujours vers 79° (fig. 14). 

Enfin nous avons trouvé que le rapport du nombre des mésons diffu- 
sés à l’avant au nombre des mésons diffusés à l'arrière est : 


0,84 + 0,19. 


CHAPITRE III 
Production d’un méson + par un méson x. 


I. — Introduction. 


Un méson x- du faisceau a une énergie cinétique suffisante pour 
créer par choc sur un nucléon d’un noyau de l’émulsion un méson xy 
ou un méson rt. L'un et l’autre sont facilement repérables au repos 
par un événement de type o ou xt — u+ —et. Mais en recherchant 
systématiquement les étoiles 6, nous risquions ensuite lorsque nous 
aurions suivi jusqu’à leur source les trajectoires des mésons r= qui less 
ont créées, de retrouver une étoile d'interaction étudiée au chapitre II 

Ce risque n’existant pas avec les désintégrations rt — u* — et, nous» 
n'étudierons dans ce chapitre que la création d’un méson rt par un* 
méson x. Or, après le choc, le méson r+ peut être associé au méson Fr 
ainsi diffusé. Cependant, il peut arriver que le méson x- disparaisse 
après son interaction, ce qui nous conduit à distinguer les processus. 
primaires des processus secondaires de production. ? 

En effet, dans une première étape, le méson x- peut entrer en 
collision avec un nucléon N° d’un noyau ou un proton libre de l’émul- 
sion selon l’un des schémas suivants : 


RH N 7 + rm EN (A) 
T+p = r +rt+n (B) 
T_+p = m+n. (C) 


Dans une seconde étape, et dans le cas seulement où le méson 
primaire interagit avec un nucléon d’un noyau : 


/ 
1° le méson r° échange sa charge avec un proton de ce même noyau 
selon le schéma : | 


PR PSS RER} (D) 
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2° le méson 7- peut, dans ce noyau : 


— être diffusé ou non avant d’en sortir, 
— être absorbé, 


— échanger sa charge avec un proton selon le schéma (C). 


Signalons que nous ne tiendrons pas compte du schéma 
mo +n — rx + 7x —+p, car le méson r- créé pourrait, seulement 
-après deux échanges de charges sur des protons du noyau cible, deve- 

*nir un méson r*. Ce cas est donc extrêmement peu probable. 

Le but de ce chapitre est d’essayer de reconnaître parmi les étoiles 
de production les phénomènes d’ absorption et les phénomènes d'échange 
“de charges du méson 7x primaire à partir de la connaissance de 
pe: énergie visible de chaque étoile comparée à l'énergie de ce méson x= 

Avant d'indiquer nos résultats, calculons la valeur du seuil de pro- 

#0 c'est-à-dire l’énergie minimum nécessaire à un méson x pour 

créer un méson z secondaire par interaction avec un proton. 


II. — Calcul du seuil de production d’un méson 7 
pat un méson + . 


On appelle dans le système du laboratoire : 


VA la vitesse du méson 77 ; 
v} la vitesse du proton cible ; 


masse au repos du proton M5 


A le rapport 


masse au repos du méson #7 M" 
- on appelle dans le système du centre de masse : 


- _u, la vitesse du méson x- ; 
> u) la vitesse du proton cible. 


Nous écrivons que : 
19 il y a, dans ce second système, conservation des quantités de 


- mouvement : 


» 20 la somme des énergies cinétiques du x et du p doit être au moins 
égale à 140 MeV : 


(1) 


LV] 
Je io 


A/ pi +1 + 4/p? + A= 2 + A. (2) 
À De cette expression (2), on en déduit : 


F-121 V{3+ 24)(3 + 64) 
ra 2(A + 2) 


Annales de Physique, 1967. 6 L7 
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D'après la loi de composition des vitesses, w étant la vilesse du centre 
de masse, Us Urs Up, LP et w sont liés par les relations : 


Nan L'é 


Ur == 2 —— . (3) 
V4 
T 
Yar 2 
2 
‘D + 
Up == . 
204 2 à 
PSE 2 


; c 


. « g 0 , , LA = 
A partir de ces trois systèmes d'équations, on en déduit l'énergie 
cinétique E cherchée, liée à v. dans le système du laboratoire, par la 


relation : 
I 


E = m oc? N/. 5 hi (4} 
Fr | 
ss 3 


Considérons maintenant les deux cas possibles : 

1° Choc du méson rx sur un proton libre : v, = 0. 

On calcule facilement v, et on trouve : £ = 170 MeV. 

20 Choc du méson x- sur un proton /ré : ; 

On choisit pour énergie de Fermi la valeur moyenne de 22 MeV. On: 
en déduit v, puis v, et on trôuve £ — 118 MeV. Remarquons que cette 
énergie est une limite inférieure qui ne peut être atteinte qu'excep=. 
tionnellement. 


E 
% 
III. — Résultats expérimentaux. | 
Nous avons dépouillé en volume 10 plaques situées au milieu du 
paquet et numérotées de 31 à 4o, représentant un volume total d’émul- 
sion de : 


10 X 6,5 em X 3 cm X 0,06 em= 11,7 cm. $ 


‘ 


Nous avons repéré 184 événements rt — u+— et, caractéristiques 
de la désintégration des mésons r+ et tenté de remonter jusqu’à leur 


source chaque méson xt à travers les plaques successives du paquet. 
Le bilan obtenu est le suivant : 


— 38 événements, environ 20 p. 100 du nombre total d'événements 
repérés, sont des parasites provenant du rayonnement cosmique ou. 
d'étoiles de neutrons. 

— 12/ événements n'ont pas été complètement étudiés car les trajec- 
toires des mésons x+ sortaient du paquet ou ont été perdues lors de 
leur passage d’une plaque dans la suivante à cause de leur trop grande 
inclinaison par rapport au plan de l’émulsion. 

— 22 événements sont la désintégration au repos d’un méson r+ qui 
prend naissance dans une étoile d'interaction d’un mé<on +- du faisceau 


À - 
“ 
2 
LA 
L 


“avec un noyau de l'émulsion, la direction de ces mésons +- étant 
conforme à celle du faisceau primaire (cf. chap. Ier, p. 708). 


Ces 22 étoiles d'interaction ont été soigneusement étudiées. Des 
mesures de diffusion multiple (méthode de la flèche) faites sur 18 pri- 
maires ont permis de déterminer leur énergie : trois d’entre eux avaient 

une énergie trop faible ou trop forte par rapport à l'énergie moyenne 
“du faisceau, donc étaient des traces parasites. Enfin, les quatre derniè- 
1res étoiles avaient chacune un primaire trop court pour pouvoir y effec- 
“tuer toute mesure. 
… En résumé, nous étions en possession de 15 étoiles intéressantes pour 
“l'étude de la production d’un méson x secondaire. Nous avons mesuré 
… les longueurs des trajectoires des particules émises par chacune d'elles : 
mésons r+ et x, et autres particules plus lourdes. Nous en avons 
déduit leurs énergies respectives en supposant que toute particule 
autre qu'un méson + était un proton. 


Dans ce tableau III, sont rassemblés nos résultats : 
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Tagzeau II 


: | Energie (MeV) 
NT , [Energie du des Energie |Energie du | Energie 
si Fe D tax as primaire : (MeV) des | rt + 118 totale 
étoile ranches (MeV) protons (2) (MeV) (MeV) 6) 
Æ TE 
I 2+7r (1) | 22027 | 22 29 o 147 169 
2 2+7r 226 + 35 43 35 oO 153 196 
3 4 209-2135 11 Bx9 2 35 120 210 
4 “ | 267 <+ 42 57 o 175 175 
5 I 160 + 23 58 (e) 176 176 
6 2 mi à | 195 E 33 38 o 156 156 
7 2 29222430 68 13 186 212 
8 2 278 + 57 AI 145 159 190 
9 2 312HÈ51 25 21 153 196 
10 3 22029: 54 32 172 236 
IT 3 182 + 29 28 32 146 211 
12 3 207.127 25 52 143 248 
13 4 320 + 63 22 50 140 239 
14 4 227 EST | 40 80 158 317 
15 À 286 + 64 44 7: 162 304 
(4) On entend par noyau de recul toute trajectoire inférieure à 6 . 
(2) On tient compte de l'énergie de liaison, de l’ordre de 8 MeV, de chaque proton 
dans le noyau. : NN 
(3) L'énergie totale est la somme des énergies des protons, des neutrons, des mésons 
et des 118 MeV, en supposant que les énergies des protons et des neutrons sont, 
égales. 
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Les trois premières étoiles possèdent chacune un méson x et un 
méson r+. Les autres sont classées par ordre croissant du nombre de 
branches. 

Nous constatons que, dans tous les cas, le choc du méson primaire 
n’a pu avoir lieu que sur un nucléon lié d'un noyau. 


Remarquons que : 


19 Le méson r+ peut être créé seulement par un double échange 
de charges (C + D), si la somme de l’énergie cinétique du méson r* 
et des 118 MeV est supérieure à la valeur maximum de l'énergie 
du primaire. 

29 Les protons émis peuvent provenir : 


— soit d’une absorption o« du méson r-, certaine dans le cas où 
l'énergie totale est supérieure à la valeur maximum de l'énergie du 
primaire ; 

— soit d’une diffusion du méson r-, dans le noyau, suivie d’un 
échange de charges. Dans ce cas, il faut que l’énergie du méson x= 
diffusé soit supérieure à l'énergie des protons et des neutrons de l’étoile, 
puisque le méson 7° émis possède une certaine énergie. Il revient au 
même de dire que l'énergie du primaire doit être supérieure à l’énergie 
totale. Cette condition n’est pas suffisante et peut masquer une absorp- 
tion, car le méson x peut subir dans le noyau une ou plusieurs diffu- 
sions et perdre ainsi beaucoup d’énergie. 


3° La distribution des branches dans les étoiles doit être grossière- 


TaBzeau IV 


N° de l'étoile Conclusions 
I Production du x+ associé au 77. 
2 Id. 
3 Id. 
4 Emission d'un x° ? 
5 Double échange de charges du 7 (C+D). 
6 Absorption du 7. 
7 Emission d’un 7° ? 
8 Absorption du x. 
9 Indétermination. 
10 Absorption du 7x. 
re Id. 
12 Id. 
13 Id. 
14 Id. 
15 Id, 


TR 
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ment 1sotrope à cause du principe de la conservation de la quantité de 
mouvement. Deux cas peuvent alors se présenter : 

a) Les branches de l'étoile considérée présentent cette distribution et 
l'absorption est probable. 

b) Les branches sont distribuées vers l’avant ou vers l'arrière et 
un méson x° peut être émis respectivement vers l'arrière ou vers l’avant. 
Remarquons cependant qu'il est difficile de conclure, car, d’après les 
travaux de Cheston [11], Beneventano [4] et Demeur [13], 35 p. 100 des 
absorptions se manifestent sous la forme d'interaction p. 

4° Enfin dans le cas où l’énergie du méson primaire est faible, l’ab- 

- sorption du méson r- est la plus probable. 
Nos conclusions sont résumées dans le tableau IV. 


IV. — Conclusion. 


Pour conclure ce chapitre, nous pouvons faire les constatations 
suivantes : 


19 L'énergie moyenne de nos primaires est : 236 + 4o MeV et le 
rapport entre le nombre d'étoiles dans lesquelles les mésons x- et r+ 
sont associés et le nombre total d'étoiles d'interaction est 0,2. Or 
Dobretsov [15], étudiant la production des mésons r+ par les mésons x- 
de 340 + 30 MeV, avait trouvé pour ce même rapport la valeur de 0,375. 
- Notre résultat est donc satisfaisant puisque le pourcentage d'étoiles : 
d'absorption est une fonction décroissante de l'énergie du primaire 
(cf. chap. IT, p. 719). 

20 L'énergie moyenne des mésons r+ créés est de 42 MeV donc tout 
se passe comme si le méson rx diffusé avait une énergie égale à 
236 — (42 + 118) — 76 MeV. A partir de la courbe représentée par la 
figure 7,. nous trouvons que le pourcentage d'étoiles créées par des 
 mésons de 76 MeV et possédant un méson x diffusé est de l’ordre de 
15 p. 100. Cette valeur est proche des 20 p. 100 que nous déduisons des 
résultats obtenus dans cette étude. 

30 Le tableau IV montre que le nombre probable d'interactions 
dans lesquelles le méson += diffusé a échangé sa charge avec un proton 
est très inférieur au nombre d'interactions dans lesquelles le méson += 
a été absorbé sous forme 6. 

Or le nombre d'échanges de charges dans les étoiles dites d’absorp- 
tion des mésons x- de 76 MeV peut être grossièrement évalué de la 
façon suivante. Nous savons que : 

a) La section efficace totale 6:c des événements du type 77 + p 
— 7° + n évaluée à partir de la courbe que nous avons construite en 
utilisant les résultats expérimentaux obtenus par divers auteurs [2][9] 
[18] [19] [20] [22] [29] (fig. 16) est de l'ordre de 13 mb, pour des 


- mésons r- de 76 MeV 
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b) La section efficace obtenue pour les étoiles d'absorption (1) créées 
par des mésons 7= de 60 à go MeV [5] est ca — 0,76 b. VE 
Or chaque section efficace étant proportionnelle au nombre d'événe- 


Fig. 16. — Section efficace de production d’un méson 


selon le schéma 7° + p —>7, + n en fonction de Fénergie du méson +: 


à Sec À : 
ments correspondants, le rapport Pr est égal au rapport du nombre 


d'échanges de charges au nombre total d'absorption. 
Nous trouvons : 


TOR UTO SE 


Le nombre d'échanges de charges est donc inférieur à 2 p. 100. 


CONCLUSION 


19 La détermination de l'énergie moyenne d’un faisceau de parti- 
cules très rapides ayant pénétré dans un paquet d'émulsion peut être 
faite, dans cette émulsion, à l’aide des méthodes classiques de diffusion 
multiple ; mais, les nombreuses mesures qui doivent être faites, d’une 
part sur une trace, d'autre part sur un grand nombre de traces, 
un temps considérable. 

La méthode que nous avons utilisée, qui présente en outre l’avan- 
tage d'éliminer certains phénomènes parasites, permet de déterminer 


beaucoup plus rapidement cette énergie moyenne puisqu'il suffit de. 
deux pointages par trace. 
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pagnées de branches : 


visibles et les «stops ». 
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20 L'étude de l'interaction des mésons x- de 300 MeV avec les noyaux 
complexes nous a permis de vérifier et de préciser différents points : 


… — Le libre parcours moyen réel pour tous les événements est de 
l'ordre de grandeur du libre parcours moyen géométrique. 
_ — l'out méson r-, dont l’énergie cinétique est inférieure à 28 MeV, 
est pratiquement absorbé dans le noyau complexe avec lequel il a inter- 
agit. Effectivement, Ferretti et al. [17] ont trouvé expérimentalement 
» qu’en dessous de 25 MeV, seuls existaient en fait des étoiles d'absorp- 
tion et des événements de diffusion élastique mais ces événements sont 
… dus aux diffusions de diffraction et de Coulomb. 
… — Les étoiles d'absorption ont un petit nombre de branches et le 
 méson 7 diffusé inélastiquement a subi une grande perte d'énergie, 
comme les mésons x- d'énergie inférieure ou supérieure. 
— Le rapport entre les nombres des mésons respectivement diffusés 
à l’avant et à l'arrière semble être une fonction croissante de l'énergie 
du méson primaire et est à peu près égal à la moitié du rapport trouvé 


| 
| à 790 MeV [5]. 
É 
n 


— Enfin la section efficace différentielle de diffusion inélastique 
présente un minimum vers 750. Ce résultat est conforme à celui que 
Belovitsky [$] a obtenu avec des mésons += de même énergie. 


39 L'étude de la production d’un méson 7*par un méson x-, dont 
: l'énergie est proche du seuil de production, montre que le méson r-, 
- après création du méson x*, est le plus souvent absorbé dans le noyau 
cible et cette absorption se manifeste sous la forme d’une explosion du 
noyau ; nous avons montré en effet que l'échange de charges du 
: méson x- avec un proton du noyau est très rare. 

Nous avons constaté en outre que la proportion de ces échanges de 
charges augmente avec l’énergie du méson primaire. Or nous avions 
» remarqué que le nombre des branches de nos étoiles dites d'absorption 
» était faible par rapport à la grande énergie du méson primaire. Nous 
pouvons donc penser que, dans un grand nombre de cas, l'émission 
d’un méson 7° est possible. 
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ART ROME EAN, En, À eye 


PRE RER NOT, 


FOUR 


CONTRIBUTION A L’'ÉTUDE 
DE L’ÉMISSION INFRAROUGE 
DE SPECTRES ATOMIQUES ET MOLÉCULAIRES 
DANS LE DOMAINE SPECTRAL 1-3 u 


APPLICATION A L'ÉLARGISSEMENT DES RAIES 
DE LA SÉRIE DE PASCHEN 
DE L’ATOME D'HYDROGÈNE 


Par GEorces HEPNER 


SOMMAIRE 


J'ai entrepris ce travail en vue d'étudier des spectres d'émission dans 


- le domaine situé entre 1 et 3 . A cet effet, j'ai construit un spectro- 


mètre à réseau échelette muni d’une cellule au sulfure de plomb. 

Dans la première partie, je décris les montages optiques, mécaniques 
et électroniques de l’instrument. La luminosité du dispositif est dis- 
cutée en tenant compte des propriétés du réseau échelette et des cel- 
lules photorésistantes. Les aberrations du montage de Pfund que j'ai 
utilisé sont examinées. 

Le spectromètre m'a permis d'étendre la connaissance d’un certain 
nombre de spectres atomiques. Un grand nombre de nouvelles raies 
ont été trouvées et classées, dans le domaine 2 à 2,7 u. Un bref exposé 
est donné de la théorie des niveaux atomiques des gaz rares. Les 
spectres moléculaires de l’hélium et de l’azote sont étudiés. J'ai trouvé 


. dans le spectre de He, une nouvelle bande que j'ai attribuée à la transi- 


tion WII, —> a52}. La répartition d'intensité des raies de rotation dans 
cette bande permet d’en calculer la température d'équilibre. Pour la 
molécule N, j'ai pu étendre vers l’infrarouge l'étude du premier sys- 
tème positif. Un grand nombre de nouvelles bandes ont été trouvées 


{4} Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
18 novembre 1960 devant la Commission d'examen. 
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entre 1 et 2,6 u. En plus, j'ai découvert des bandes attribuées à des 


états quintuples. | , 

La dernière partie de mon travail est consacrée à une étude expéri- 
mentale et théorique des contours des raies de la série de Paschen de 
l'atome d'hydrogène. Le spectre est obtenu dans une décharge 
condensée. J'ai calculé les fonctions donnant les contours d’une raie 
élargie par effet Stark intermoléculaire, en me servant des fonctions 
statistiques de Holtsmark. L'influence des chocs électroniques est dis- 
cutée. J'ai calculé les contours tenant compte des chocs électroniques 
et de l'effet Doppler. 

L'effet d'écran est examiné. Les résultats théoriques ont été appliqués 
aux profils expérimentaux des raies Pa,, Pag, Het Hg. On en déduit 
la concentration électronique caractérisant le plasma. 


CHAPITRE PREMIER 


Considérations générales sur l’émission infrarouge. 


L'étude systématique des spectres atomiques et moléculaires a. 


conduit à l'extension des observations au-delà du spectre visible, aussi 
bien du côté ultraviolet que du côté infrarouge. 


Par amélioration de la sensibilité des plaques photographiques, on : 


peut observer le spectre infrarouge jusqu’à 1,3 w. Pour l’infrarouge 
plus lointain, on doit faire appel aux récepteurs photoélectriques. Ces 
cellules présentent des désavantages par rapport à la plaque photogra- 
phique. Elles ne donnent pas d’effet cumulatif de l’énergié et les diffé- 
rentes régions spectrales ne sont pas enregistrées simultanément, sauf 
dans le cas de la méthode par transformation de Fourrier. 
Le premier récepteur infrarouge était le thermomètre employé 
en 1800 par Herschell. En 1880, Langley faisait des mesures dans 
l’infrarouge à l’aide d’un bolomètre. Cette technique était complétée 
ensuite par l'introduction de la thermopile, du radiomètre de Crookes 


ee Mb et lé Tien ds 


et du radiomicromètre. C’est grâce à ces méthodes que l’on a pu 


vérifier, en 1902, la loi d'émission du corps noir de Planck. 
Le maître incontesté de la spectrométrie de la première décade de 


notre siècle était Friedrich Paschen. Il a fait des mesures d’une préci- | 


sion remarquable pour l’époque avec un spectromètre à réseau dans le 
vide. Il a pu étudier ainsi les spectres des gaz rares et poser la base de 
la classification des niveaux énergétiques de ces atomes. 

Les spectres des alcalins avaient été étudiés jusqu’à 9 u, en partie en 
collaboration avec Randall. 


Les résultats de ces travaux publiés dans les Annalen der Physik et 
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dans l’Astrophysical Journal des années 1908-1914, sont résumés 


dans le livre de Paschen et Goetze, Seriengesetse der Linienspek- 


tren. 

Après la guerre de 1914, en étudiant l'hydrogène on a découvert les 
séries de Brackett et de Pfund de l'hydrogène. 

Mac Alister [50] a publié en 1929 une description du spectre infra- 
rouge du mercure. Sandvik et Spence [40] avaient réétudié, en 1925, le 


… spectre infrarouge du calcium. 


Ce sont à peu près les seuls spectres infrarouges atomiques dans le 


« domaine non photographiable étudiés entre les deux guerres. 


La spectrométrie moléculaire débute avec la résolution des bandes 
de HCI à 3,46 y par Eva von Bahr [1]. 

La spectrométrie moléculaire en absorption connaît une activité 
considérable depuis 1920, qui ne fait qu'augmenter à l’heure actuelle 
à cause de son grand intérêt en chimie. 

En spectrométrie moléculaire d'émission peu de travaux ont été faits 
avant 1946. En 1929, Poetker [66] a étudié le premier système positif de 
l'azote dans l’infrarouge proche. 

Une ère nouvelle s’est ouverte pour la spectrométrie infrarouge, avec 
la découverte des propriétés des cellules photorésistantes dont le mérite 
revient aux travaux de Cashman publiés en 1946 [7] et [8]. Les cellules 
au sulfure de plomb sont sensibles jusqu’à 3 y et les cellures au tellu- 
rure de plomb sensibles jusqu’à 6 . Depuis cette découverte beaucoup 


. de nouveaux travaux ont été faits en spectrométrie atomique. 


Humphreys a étudié les spectres infrarouges des gazrares[34][37][39], 
du calcium [32], du strontium [33], du mercure [35], de l’hydro- 
gène [36], du vanadium [31], du chlore [4o] et du bismuth et de l’anti- 


. moine [38]. Fisher et ses collaborateurs ont étudié dans le même 


domaine spectral les spectres du fer [18], du magnésium [19], de 
l'iode [21] et du lanthane [20]. Les spectres des alcalins ont été reme- 
surés récemment, le sodium et le potassium par Risberg [69] et le 
lithium par Johansson [44]. Une étude consacrée au carbone est due à 
Minnhagen [51]. 

Tous ces travaux ont été faits dans l'infrarouge au-dessus de 3 4. 
sauf pour le sodium, le potassium et l'hydrogène. 

A l’aide des cellules photorésistantes, on a étudié également le 


. . . A LA 
spectre d'émission infrarouge d’un certain nombre de molécules et 


radicaux. , 
Plyler et ses collaborateurs ont observé les spectres des corps sui- 
vants : OH [58] [59] [60] [64]; H,0[58][61]; CO [62][65] ; CO, [58][59]; 
HCN et DON [63]. Benedict a étudié HF [64] et C, [61]. L 
Les bandes infrarouges de CN ont été trouvées par Herzberg et Phil- 
lips [26] ; et les bandes de H, et D, par Porto et Dieke [67]. 
Citons encore l'étude de HCI et HBr par Wilkinson, Ford et Price [77], 
et de quelques composés métalliques par Lagerquist et Huldt [45]. 
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En conclusion, on voit que beaucoup de travaux ont été consacrés ces 
dernières années à la spectrométrie infrarouge d'émission atomique et 
moléculaire. Beaucoup reste encore à faire pour augmenter et compléter 
les connaissances des niveaux atomiques et moléculaires. 


CHAPITRE Il 


Dispositif expérimental. 


Montage optique. — Le montage optique que nous avons choisi 
pour le spectromètre est dû à Pfund [57]. 
La lumière sortant de la fenteS, (fig. 1) est rendue parallèle par le 


Figwr. 


miroir M, et se réfléchit sur le 
miroir percé M,. Le faisceau 
diffracté par le réseau R tombe 
sur le miroir plan percé M, et 
l’image finale est formée par 
le miroir M, sur la fente de 
sortie Sa- 

Si les miroirs M, et M, sont 
paraboliques le montage est 
stigmatique sur l’axe. 

Si l’on prend des miroirs 
sphériques, il y a de l’aberra- 
tion sphérique à laquelle corres- 
pond une différence de marche 
aberrante À pour le meilleur 
foyer, qui est double de celle … 


produite par un seul miroir sphérique. 


On a : 


A = fut/64 où f est la distance focale et u l'angle de demi-ouver- 


ture. 


La tolérance de Rayleigh donne : 


4 à 
fu < À 
64 4 


En prenant À = 1 y et f — 2 m, la condition (1) donne : 


u < 1/20. 


Pour une ouverture de f/10 on peut donc admettre des miroirs sphé- 


riques. 


RE 


» 
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Etant donné que le montage de Pfund est symétrique, toutes les 
aberrations impaires sont nulles et il ne faut considérer que l'astigma- 
tisme et la courbure de champ. On peut montrer que, si les miroirs 
sont sphériques et si la pupille est au centre des deux miroirs, ce qui 
est sensiblement le cas dans ce montage, l’astigmatisme est nul [ro], et 
il ne reste que la courbure de champ P. On a : 


Pie any 
* Si la fente d'entrée est dans le plan focal objet, l'image se trouve sur 
une surface sphérique de 1 m de rayon pour f — 2 m. 

En se servant encore de la règle de Rayleigh on montre aisément 
» que l’on peut pour mon spectromètre (f—2 m, d'ouverture f/10), 
* prendre une fente de / cm de hauteur. 
+ En résumé, on peut considérer que pour ce spectromètre les aberra- 
- tions ne sont pas gênantes 


Le 
uX 


Dispersion du spectromètre. — La loi de dispersion du réseau 
- donne : 


atra 


mA= K sin 0 (2) 


m est l’ordre du spectre dans le réseau ; a l’écartement des traits ; 
9 l’angle de rotation du réseau ; ® l’angle de déviation du spectromètre 
» et K est défini par la relation : 


LES TRS CSS à 


À 
K — 2a cos <. 


En différentiant l’expression (2) et en introduisant la dispersion 
linéaire dans le plan de la fente de sortie on trouve pour le premier 


ordre : 
RASE Dee 
cos UE T Carr 


Pour le réseau de 308 traits par millimètre cela donne une dispersion 
» de 30 Â/mm, ce qui correspond à 4,8 cm-1/mm vers 2,5 u. 


» Entraînement du réseau. — La rotation du réseau est assurée par 
» une tige d’un mètre de longueur qui est commandée par une vis sans 
- fin d’un pas de 1: mm. Aux deux bouts de la vis se trouvent deux 
+ moteurs synchrones qui peuvent être embrayés magnétiquement. Le 
“ premier moteur a une vitesse de 3,5 tours par minute et sert à l’explo- 
» ration rapide des spectres, alors que le second qui tourne à 0,4 tour par 
minute sert aux mesures de précision. 

A chaque tour de vis l’enregistreur est court-circuité et un top est 
inscrit. Ces tops peuvent servir de repères de longueur d'onde, mais, 
pour les mesures de précision, il vaut mieux utiliser des raies d’un 
spectre connu ou le spectre cannelé donné par un étalon de Fabry- 


- Perot. 
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Dessèchement du spectromètre. — Dans l’infrarouge l'absorption 
de la vapeur d’eau contenue dans l’air est très gênante. Le spectro- 
mètre est placé dins une enceinte fermée, desséchée par l’alumine 
activée. 

En réalité, il est très diflicile de se débarrasser de toutes les bandes 
d'absorption de la vapeur d'eau ; pour cela il faudrait placer tout l’appa- 
reil dans le vide. 


Filtres employés. — Pour éliminer les ordres gênants du réseau, 
j'ai interposé sur le trajet optique différents filtres. Le spectre visible 
est arrêté par un filtre Schott U. G. 8 et l’infrarouge, au-dessous de 
1,3 u, est arrêté par le filtre Schott B. G. 18. Pour les mesures autour 
de 1 y, j'ai utilisé une cuve contenant de l’eau. 

Discussion sur la luminosité du spectromètre à réseau éche- 
lette, muni d’une cellule au sulfure de plomb. — Dans l’infrarouge … 
le pouvoir de résolution effectif est généralement limité par le manque. 
d'énergie et l’on atteint rarement la résolution géométrique. M. Jac- 
quinot [43] a discuté les fac- 
teurs dont dépend la lumi- 
nosité d’un spectromètre. 

On cherche le flux trans- 
mis par un spectromètre ! 
pour une raie monochroma- » 
tique de brillance B. Les 
fentes d’entrée et de sortie 
sont conjuguées ; « est la 
largeur angulaire de la fente » 
de sortie et D la dispersion » 
angulaire à la sortie. On. 
oblient pour le pouvoir de. 
résolution R : | 


D'autre part, le flux ® sortant est : 


D = rBSB« 
où + est le facteur de transmission, 


S la surface du réseau proj:té sur un plan normal aux rayons dif- 
fractés, 
8 la hauteur angulaire de la fente, 
et finalement : 


+BSBAD 
VA A (3) 
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Cette formule montre les facteurs sur lesquels on peut agir pour 
augmenter le flux quand on s'impose un pouvoir de résolution donné. 

Le réseau échelette, permettant de concentrer la plus grande partie 
de l'énergie dans un ordre, a été proposé pour la première fois par 


Wood [78]. 


La figure 2 montre une coupe d’un réseau échelette : 


N est la normale à la surface du réseau (non représentée), 
“ n la normale à la face de l’échelette, 


“1 et d, les rayons incident et diffracté faisant respectivement les angles 
“et avec N, 
… , l'angle de blaze. 


La formule du réseau donne : 
mÀ= a (sin z, + sin &). (4) 


Cela donne pour la déviation D : 


4 
| 
| De" _snateng (5) 
: 


dx & COS to À COS 19 
Or, si A est la surface du réseau : 


s À 
Te (6) 


| D'autre part : 


Z 


* LT T4, NE LS A ERRE e 
É sin à + sin = 2 sin | : } cos ( E ] = 2 sin 9 cos © (7) 


. west l’angle de déviation, 

. 6 est l’angle de la bissectrice des rayons incident et diffracté avec N. 

» Comme y est généralement petit et O voisin de 4, on trouve finale- 
» ment pour ®, d’après (3) et en tenant compte de (4), (5), (6) et (7) : 


27BBA sin d 
D Feet (8) 


. d’où l'avantage d’avoir un grand angle de blaze, une grande hauteur 
‘angulaire de fente et un réseau de grande surface. Je vais examiner 
maintenant la variation de l’énergie quand on s’écarte du blaze. 


Variation de la transmission du réseau échelette. — La réparti- 
tion d'énergie dans le spectre d’un réseau échelette se calcule d’après 
la formule | 12}. 

TA 


sine — 


À 


PPT NL MSN CSSS ETES 2) 
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où À est la différence de marche entre deux rayons tombant sur les 


extrémités d’une face. 
Sur la figure 3, A, B, C sont les sommets d’un triangle de l’éche-» 


lette. ? et csontlesrayons incidents en À et B, d'et d’, lesrayons diffractés 


en À et en B. 
On voit facilement que : 


A — AF — AE 


F est la projection de B sur z, E la projection de B sur d, d'où : 


? 
2 


À — a sin (4 — 6) cos 


cos Ÿ. 


Or, au maximum de la raie : 


Ne mA sin (4 — 6) cos d 


sin 0 


Sin [2e sin (4 — 6) cos | 


sin 0 


(ne 


(= sin (Ÿ — 6) cos 3 


sin 0 


\ 


Appliquons ces relations à mon réseau dont l’angle de blaze 4 est 
de 210 et qui a 308 traits par millimètre. 

La figure 4 donne les courbes de transmission théoriques # pour le: 
premier et le deuxième ordres. On voit que { n’est pratiquement pas 
inférieur à 0,5. Ë 

Il ne faut d’ailleurs pas oublier que dans le deuxième ordre une 
même raie est observée avec une résolution double. 


>» r 
L EMISSION INFRAROUGE DANS LE DOMAINE SPECTRAL 1-3 1 A3 
0 AE 


#1 


dé 


a 1 15 2 25 3 henu 

1 " rs . 

; Fig. 4. — Variation avec la longueur d’onde de la transmission 

él d’un spectromètre à réseau échelette pour un angle de blaze de 21°. 

2 

- Les courbes a et b correspondent respectivement au premier et au second 
; ordre. 

1 

* Cellules photoconductrices. — La découverte des propriétés photo- 


ee 


conductrices de certains semiconducteurs date de l'étude faite par 
Coblentz [11] sur le sulfure de thallium. Après la deuxième guerre 
» mondiale on a repris ces recherches, en particulier avec les cellules au 
sulfure de plomb de Cashman ; celles-ci sont très sensibles entre 1 et 

2,9 x. On en a fait de deux sortes : par évaporation dans le vide et par 

. dépôt chimique. Leur sensibilité est limitée par le bruit de fond de leur 
résistance. Ce bruit de fond peut être abaissé par refroidissement ; 
comme il est proportionnel à \/Af. Af étant la bande passante de 
. l’amplificateur, il faut que Af soit le plus faible possible. Le bruit 
» diminue avec la fréquence de modulation du signal f. f doit être 
. choisi d’après la constante de temps, qui pour les meilleures cellules est 
- de l’ordre de 100 psec. 
Un autre point important est la forme et la grandeur de la surface 
» sensible s de la cellule. 

Examinons quelles sont les meilleures conditions ae luminosité d’un 
spectromètre à réseau, en tenant compte des propriétés des cellules 
photorésistantes . 

Ce qui limite la sensibilité du dispositif c’est le bruit de fond de la 
! cellule et on peut négliger, dans l’infrarouge, le bruit quantique. La 
sensibilité spécifique W d’une cellule est définie par le bruit quadra- 
|tique moyen, pour une bande passante d’un cycle par seconde, d'une 
surface sensible de r cm2. A la température de la reige carbonique et 
vers 3 x on trouve pour de bonnes cellules [17] : 

W = /,9.10710 watts. 


TOR Se LÉ 


Annales de Physique, 1961. L8 


EU DES TLC 
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La meilleure adaptation d’une cellule à un dispositif optique donné a 
lieu quand sa surface sensible satisfait la relation : 


SG: 


U étant l'étendue du faisceau et Q l'angle solide maximum du côté 
cellule. 

D'après l'expression (3) pour le flux, on voit que, pour une même 
résolution, le signal dépend du produit BB. On peut montrer que les 
différentes parties d'une cellule contribuent d’une façon indépendante 
au bruit, il s’ensuit qu'il varie proportionnellement à 1/5. 

On en déduit qu’il faut prendre la plus petite surface sensible possi- 
ble compatible avec le montage optique. 

Pour une adaptation convenable de la cellule, le bruit est propor- 
tionnel à 4/8. On en déduit que le rapport signal sur bruit est propor- 
tionnel à B4/B. D'où l'intérêt d’avoir de longues fentes. 

Un refroidissement de la cellule PbS augmente la sensibilité spec- 
trale du côté des grandes longueurs d’onde [46]. Pour mes expériences 
je me suis servi d’une cellule fabriquée par l'Observatoire de Paris. 
Elle est refroidie à la carboglace. 

La cellule est associée soit à un amplificateur à bande passante 
étroite centrée sur 125 périodes, qui est la fréquence de modulation de 
l'intensité lumineuse, soit à un amplificateur à détection de phase. À 
Dans ce dernier montage, la réponse de la cellule est comparée à un« 
signal de référence obtenu par un condensateur, tournant sur le même 
axe que le disque modulateur [5]. 

: 

Conclusion. — J'ai construit au Laboratoire des Recherches physi-" 


ques à la Sorbonne, un spectromètre à réseau échelette qui m'a permis | 


de faire des mesures sur un certain nombre de spectres atomiques et. 


moléculaires dans le domaine de sensibilité de la cellule au sulfure de 


plomb. Le spectre de l'hydrogène a été étudié plus spécialement en vue 
de vérifier les théories sur l'élargissement des raies. | 


CHAPITRE III 


Spectre infrarouge du néon, de l’argon 
et du xénon. 


( 


Considérations générales. — Les spectres des gaz rares, autres que 
l'hélium, sont interprétés en admettant un couplage j/. 
Dans ce couplage, l'interaction électrostatique entre l’électron excité 


bg 
Et 


“# 
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et le noyau Pÿ est faible comparée à l'interaction spin-orbite du noyau, 
mais forte par rapport au couplage du spin de l’électron excité. 

Le moment orbital de cet électron / est couplé avec le moment angu- 
laire total du noyau /;, la résultante K est quantifiée. K et le spin de 
l'électron excité s sont couplés pour former la résultante J qui est le 
moment angulaire total de l'atome. Aux deux orientations du spin 
correspondent une paire de niveaux ayant le même K, mais dont J 
varie de 1. 

… Racah [68] a suggéré une notation pour le couplage 7/. On désigne 
le niveau avec ou sans prime suivant que le noyau est pS(P5;) 
- ou p(P° 22) - Dans cette notation, K est placé entre crochets et J se 
* trouve en bas à droite. 


Exemple. — Considérons un niveau de type d où /— 2 : 
a) pour un noyau p5(2P5), ji — 3/2, d’où les valeurs possibles de K : 
K=31,24,1tHext, 
les deux orientations du spin donnent alors les niveaux suivants : 
dis Eli, d[3 #3. df2 las df2 3les dfi le. 
dir 5h d[3], et df5} ; 


MONS UE Le UT A CSS, LR, DE 


b) pour un noyau p5(2PŸ), j: — 1/2, d'où les valeurs possibles de K : 
> K=—2tetrt. 

| les deux orientations du spin donnent alors les niveaux suivants : 

d'[2 £lss d'[2 5e, ar Ja et a’[1 £h: 

> Les termes spectroscopiques des gaz rares sont connus de façon très 
. complète et les raies infrarouges résultent généralement de transitions 


* entre niveaux déjà connus par l'étude des spectres visibles et ultra- 
_ violets. 


4 


d 

L 

1 Spectre du néon: — La première analyse très complète du spectre 
» du néon est due à Paschen [54] [55]. Il avait pu déterminer un schéma 
Rires complet des niveaux et ce sont ses notations qui avaient d’abord 
été adoptées. La partie infrarouge photographique a ‘été étudiée par 
» Humphreys et Meggers [30]. Les mesures dans la région située au-delà 
du domaine photographique ont été faites par Hardy [23] et Hum- 
- phreys [34]. Ces derniers travaux avaient permis de reviser les termes 
de type mais ne concernaient que les transitions 34 —/,f. La liste 
» complète des niveaux spectroscopiques connus se trouve dans les tables 
- de Moore [52]. l , È 

J'ai étendu ces recherches vers l’infrarouge et j'ai pu identifier un 
- certain nombre de raies des transitions 4s — 4p et 4p — hd. 

i 


ds nt 
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4642,52 cm? 


-6686,34 cm'l 


763,77 cm! 


4803.83 cm”! 
821 44 cm! 


-+841,95 cm!” 


4860.41 cm”! | 4849 23cm! ë 


-4920 59cm"! 


= LE. 69814bcm! 
F 499218 cm | 


— 500722 cm! 
30126 cm! 


DR EREM Le NA ee | 


Fig. 5. — Enregistrement montrant une partie du spectre infrarouge 
de l’argon. 


Dispositif expérimental. — Le spectre du néon a été observé dans un 
tube de Geïssler refroidi, type Chalonge. Les raies n'ont pas toutes été 
mesurées avec la même largeur de fente à cause de grandes différences ! 


“4 
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TaBLeau I 
Liste des nouvelles raies infrarouges du néon. 
| : = 
k | Identification 
5 À y obs. y cale. Int. 
1 Racah. Paschen. 
&. 19 574,0 | 5 107,42 | 4s [r 1/2]î-4p'{r 1/2] | 255 -3pa | 5 107,51 se 
3 20 350,6 4-012,5r | 4s [r r/2]5-4p'[r x1/2]s | 28, -3p4 4 912,63 a 
21 040,9 40751534 4s°[ 1/2 J-4p'{ 1/2 I | 25,-3P 4 751,209 27 
21 707,4 | 4 605,47 | 4s [x 1/2Ïi-4p [ 1/2 lo | 24 -3ps | 4 605,33 25 
22 245,3 | 4 494,10 | 4p [1/2 la-4d [x 1/2Ï5 | 3p1o-4ds | 4 493,68 12 
22 428,2 | 4 457,45 | 4p [1/2 Js-4d [x 1/2]i | 3p1or4ds | 4 457,47 15 
22 468,4 | 4 449,48 | 4p [ 1/2 Is-4d[ 1/2 J6 | 3P10-4d6 | 4 449,79 8 
22 820,7 | 4 437,37 | 4s [x 1/2]3-4p 1 1/2]9 | 255 -3ps | 4 437,26 105 
22 662,5 4 411,38 | 4s [r 1/2]5-4p [r 1/2]1 | 255 -3p7 4 AIT,53 18 
1 23 101,0 4 327,64 | 45’ [ 1/2 19-4p'T 1/2 Ja | 253 -3P2 4 327,16 6 
£ 23 260,7 | 4 297,93 | 45 [x 1/2l3-4p [2 1/2l2 | 25 -3ps | 4 298,02 45 
: 23 372,2 | 4 277,45 | 4s°[ 1/2 I5-4p'[t 1/2]1 | 253 -2ps | 4 277,51 62 
1 | 23 565,6 | 4 242,31 | 4s [x x/2]i-4p [x 1f2ls | 264 -3ps | 4 242,38 40 
4 2108053 4 220,62 | 4s [1 1/2]3-4p [2 1/2l3 | 255 -3po 4 220,61 205 
F || 23 700,4 | 4 216,58 | 4s [1 x/2]5-4p [1 1/2], | 254 -3p+ | 4 216,65 62 
4 23 051,3 | 4 174,00 | 4s’[ 1/2 Ji-4p'{r 1/2le | 26 -3p3 | 4 174,07 119 
23 056,2 - | 4 173,18 | 45’ [ 1/2 ]S4p'T 1/2 ]1 | 2% -3P2. | 4 173,13 41 
23 078,4 | 4 160,29 | 4p l2 1/2ls-ad [3 1/2] | 3po -4& | 4 169,33 68 
24 097,8 | 4 148,61 | 4p [2 1/2ls-4d [2 1/2]5 | 3Ps -4di | 4 148,49 IT 
24 161,5 | 4 137,68 | ap'lx sf2}ad'l2 1/28 | 3rs 481" | 4 137,69 25 
24 248,0 | 4 222,77 | 4s’[ 1f2 Jt-ap'lx x/2l | 26: -3ns | 4 122,68 32 
24 366,4 4 102,89 | 4s [x 1/2]%-4p [2 1/2le | 254 -3Ps 4 103,14 95 
24 448,5 4 o8o,11 | 4p'l 1/2 ]1-4d” {x 1/2] | 3Po 481 4 089,21 20 
; 24 458,7 | 4 087,40 | 4p'lr 1/2]2-4d'le 1/215 | 3p4 -4517 | 4 087,29 36 
D | 775,7 | 4 034,78 | 4p Un xf2hi4d (2 1/2R | 3ps-ad | 4 034:9È 15 
3 | 24 035,6 | 4 000,23 | 4p [r tizl4d [2 1/2l8 | 3pe at | 4 009,25 7 
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TageaAU II 
Liste des nouvelles raies infrarouges de l'argon. 
î 
Identification ! F 
À y obs. y cale. Int. 
Racah. Paschen. | 

18 427,9 5 425,06 p'{ 1/2 10-34 [1 1/25 | 2p:-3& 5 425,08 45 
19 817,2, | 5 044,74 : [x 1/2]5-5p [1 1/2l2 | 3d3-3p6 | 5 044,67 55 
19 044,8 | 5 012,47 | 3d [1 1/2l-5p [x 1/21 | 3ds-3p; | 5 o12,4r qu 
19 965,9 5.007,16 | 4p'[r 1/2j,-3d [x 1/2j5 | 2p4-3d3 5 007,22 20 
20 025,1. | 4 902,36 | 3d | 1/2 Ï5-5p | 1/2 ]1 | 3d6-3P10 | 4.992,28 12 
20 069,6 4 981,30 . [2 :/2]è-5p'[x 1/24 341 -3pa 4 O8r,44 7 
20 317,0 | 4 920,63 | 4p'[ 1/2 16-55 [1 1/2] | 2p;-284 | 4.920,59 25 
20 568,5 4 860,48 . [x 1/215-5p [2°1/2}a | 3ds-3Ps 4 860,41 eg" 
20 616,5 | 4 849,16 | «4p'{r 1/2];-3d [x x/2]9 | 2ps-3ds- | 4 840,23 170 | 
20 647,5 | 4 841,80 | 3d[ 1/2 li-5p L 1/2 ]; | 3d5-3P10 | 4 841,95 22 | 
20 735,6 4 821,30 3d'lr 1/2]1-4f [r 1/2], | 3s1 -4X 4 821,44 12 || 
20 812,0 4 803,60 | 3d Ge 1/2]a-5p [2 1/2ls | 3ds -3P 4 803,83 10 | 
20 986,1 | 4 763,76 | 4p [ 1/2 Jo-sd [ 1/2 X9 | 2ps-3d5 | 4 763,77 | 10 

21332;2 | 4 686,48 | 4p'{r 1/2h-3d [ 1/2 | | 2pa-3d | 4 686,34 . 
21 534,9 4 642,36 | 4p'l 1/2 ]1-3d [r 1/2j% | 2p2-3d8 | 4 dat as k. 
22 039,2 | 4636,13 |, 4p'[r /21,-34{ 2/2 À | 2pa 344) 3 536,72 "is És 
22 0774 | 4 528,28 | 4p’{1 1/2];-3d [ 1/2 |? | 2ps-3ds | 4 528,34 50. 
22 113,2 | 4 520,95 | 3d [1 1/2]2-5p [ 1/2 }1 | 3d3-3P10 | 4 521,07 10 
23 13354 | 4 321,58 | 4p'{ 1/2 }i-3d [ 1/2 J2 | 2p2-3ds | 4 321,63 45. ||. 
23 844,8 | 4 102,64 | 3d [3 1/21?-5p [2 r/2la | 3d -3Ps | 4 192,60 ARS d. 
239675 | 4 177,18 | 4p'[ 1/2 Js-3d Lixf2 J8 | 2p2-3d8 | sign | 45 | 
25 123:9 | 3 979,18 | 3d [3 1/2Ï3-5p [2 1/2]a | 3d4-3ps | 3 979,00 | 5 | 
25 504,4 | 3 919,80 | 5s [r 1/2l-5p [ 1/2 lo | 24 -3p5 | 3 910,76 | - à 
25 660,9 | 3 805,07 | 5e{ 1/2 1t-5p'f 112 Jo | 28 -ap, | 3 805,89 |t 6s || 
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d'intensité. Les largeurs de fente correspondent à 1,5 cm1 pour les 

raies faibles et à 0,4 cm-1 pour les raies fortes. Les longueurs d’onde 

ont été calculées en utilisant simplement les raies du néon observées 

dans les ordres supérieurs. 


Résultats. — Le tableau I résume les résultats obtenus. Dans la pre- 
mière colonne figurent les longueurs d'onde observées x, dans la 
deuxième, les nombres d'onde y, dans la troisième les transitions avec 
la notation de Racah, dans la quatrième avec la notation de Paschen, 
dans la cinquième les nombres d’onde y calculés à partir des tables de 


Moore et, enfin, dans la dernière colonne, les intensités mesurées sur 


% 
* 
# 
L L 
2 
ge 
5 
É 
2 
5 
2 
N 
23 
#7 
= 
ï 
F4 


l'enregistrement. 


L'accord entre les valeurs de v, calculées et observées, peut être consi- 


 déré comme satisfaisant et la classification comme bien établie. 


Spectre infrarouge de l’argon. — Le spectre de l’argon dans le 
domaine de sensibilité de la cellule au sulfure de plomb a été observé 
par Humphreys et Kostkowski [34], dans un tube de Geissler et par 
Sittner et Peck [71], dans une décharge condensée. J'ai étendu ces 
mesures au-delà de 2,1 y. 


Dispositif expérimental. — Le dispositif expérimental est le même que 
pour le néon. Les longueurs d'onde trouvées ont été calculées par 
interpolation entre les raies de l’argon observées dans les ordres supé- 
rieurs et à partir des raies émises par une source auxiliaire donnant 
soit le spectre du mercure, soit le spectre de l’hélium. 


Résultats. — Les raies principales sont dues à des transitions 4p —3d 
et 34 — 5p. 

Le tableau II, analogue à celui du néon, résume les résultats obte- 
nus. La figure 5 donne une partie de l’enregistrement du spectre. 


Spectre infrarouge du xénon. — Comme pour l'argon, le spectre 
infrarouge du xénon a été observé par Humphreys et Kostkowski [34] 
jusqu’à 1,7 y, et par Sitiner et Peck [71] jusqu’à 2,1 y. J'ai étendu les 


mesures jusqu’à 2,6 y. 


Résultats. — Le tableau III résume les résultats obtenus avec les 


mêmes notations que précédemment. 
Les longueurs d'onde données ici correspondent à des mesures plus 
précises que dans mon travail précédent [24]. 


Conclusion. — En résumé, à l’aide de l'instrument décrit, j'ai réussi 


. à découvrir et identifier un assez grand nombre de raies atomiques de 


l’'argon, du néon et du xénon entre 2 et 2,7 L. 
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TaBzeau III 
Liste des nouvelles raies infrarouges du xénon. 


| Identification 


À y obs. y cale. Int. 


| Racah. | Paschen. 


21 470,0 | 4 656,39 | 6p[ 1/2 J-5dl2 1/2]3 | 3P10-3d3 | 4 656,49 5 
23 192 4 310,63 6pl2 1/2]:-5d[2 1/213 2P9 -3di 4 310,42 10 
24 825,4 | 4 027,04 | 6plz 1/2]3-5d[2 r/2]3 2ps -3di | 4 027,16 20 
26 268,7 | 3 805,77 | 6pl2 1/2l:-5d[2 1/2]3 | 2p9!-3d1 | 3 805,74 60 
26 510,5 | 3 771,06 | 6pl 1/2 lo-5dix 1/2] | 2ps-3d | 3 771,00 30 


CHAPITRE IV 


Émission infrarouge 
de spectres de molécules diatomiques. 


Considérations générales sur les spectres de molécules diatomi- 


ques. — Moment orbital. — Dans une molécule diatomique il existe une . 
symétrie axiale, la constante du moment est la projection M, sur l'axe « 


de symétrie du moment orbital L. 
M peut prendre les valeurs M = L, L—1, L—"%,,..,—1: 
On pose : 


A = M, É 


À peut prendre les valeurs o, 1, 2, ..., L. On représente les états 


par les symboles suivants : Pour À = 0, 1, 2 et 3 on a les symboles >, 
IT, A et ® respectivement. 


À cause du signe de M, il y a une double dégénérescence. 


Spin. — Soit S la résultante des spins des électrons et X la projection 
de S sur l’axe internucléaire. 
On a : 


Z=S, S—1,..., —S$. 
Moment angulaire total. — Le moment angulaire total est Q : 
Q=|A+E]| 
pour À et S donnés, il a 2S + 1 valeurs de Q. 


er 


DL OL). ie: Las, à à de) AN NS EC Rat 
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Notations. — L'état est alors noté par le symbole correspondant à la 
valeur de À ; l'indice en haut à gauche est la multiplicité 28 + 1 et 
l'indice en bas à droite, la valeur de Q. 


Propriétés de symétrie des fonctions propres électroniques. — Pour la clas- 
sification des états électroniques, il faut tenir compte des propriétés de 
symétrie du champ dans lequel les électrons se déplacent. Pour les 
molécules homonucléaires, on distingue encore entre fonctions paires 
et impaires. É 


Cas (a) de Hund. — Le vecteur J est la résultante du vecteur rotation 
nucléaire N et Q. À une constante additive près, on trouve pour l'énergie 
de rotation : 


F, = B,(J(J + 1) — Q2). 
J prend les valeurs : 


PA DEEE RO EE RS 


Cas (b) de Hund. — S est faiblement couplé avec l’axe internucléaire. 
À et N forment alors une résultante K; K prend les valeurs Q + 1, 
Q —+ 2, etc. et K et S forment la résultante J : 


J=(K+S), (K+S—1:1),(K+S—2), ER KES] 
bte 
RON NE ET EN RSS ES 


Spectre de l’hélium moléculaire. — Disposirir EXPÉRIMENTAL. — Le tube 
qui a servi à l'étude du spectre infrarouge de l’hélium était du type 
Chalonge. Il est alimenté par un transformateur de 2 000 V ; le courant 
est alors de 260 mA. La pression est de 5 mm Hg. 

Le spectre n'étant pas très intense, on est amené à prendre des fentes 
assez larges et qui correspondent à une largeur instrumentale de 3 cmt 


Vers 2 {1. 


Fig. 6. — Enregistrement d’une 
partie de la bande WII,—485, | 
de He,. Les valeurs marquées 
sont les nombres d'onde calcu- 
lés. 


Spectre observé. — Dans le spectre obtenu J'ai découvert une nouvelle 
transition de la molécule He, et j'ai analysé sa structure de rotation. 
Les longueurs d’onde ont été calculées par interpolation entre les raies 
de He, obtenues sur le même enregistrement (fig. 6). 
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Discussion de la transition b5II, — aZ, de He,. — Si l’état SIT cor- 
respond au couplage (a) de Hund, il faut distinguer les trois états 5 IT;, 
SIL, 2114. Pour le niveau b5II de He, on a trouvé que la composante 
J—1etK— 1 est séparée de 0,34 cm1 des deux autres. La règle de 
sélection AJ = 0, 1, — 1 donne alors 27 branches. 

Dans le cas (b) de Hund, la règle de sélection est AK = 0, + 1,il ne 
reste plus que 9 branches, qui se réduiront à 3 branches si l’on néglige 
la structure fine. 

On sait que, pour les molécules homonucléaires, la fonction d'onde 
est soit symétrique, soit antisymétrique, et les règles de sélection mon- 
trent qu’une raie sur deux peut manquer dans le spectre de rotation. 


Alternance d'intensité : molécules homonucléaires. — Une molécule homo- 
nucléaire possède un centre de symétrie et les états électroniques doi- 


vent être classés en pair (g) ou impair (u) suivant que la somme des / « 


des électrons est paire ou impaire. On montre que seules les transi- 
tons g + uetu — q sont permises. Les niveaux de rotation peuvent 
être classés en symétrique (s) et antisymétrique (a) avec la règle de 
sélection s — s et a — a. Les poids statistiques des niveaux anti- 
symétriques g4 sont plus faibles que ceux des niveaux symétriques gs 
et si T est le spin nucléaire : . 


LAURE ET 
il 

pour l’hélium T = o, d’où g4 = 0 ; les niveaux antisymétriques n’exis- 
tent pas et comme He a un nombre pair de protons les niveaux corres- 
pondant à J pair disparaissent complètement. 


Structure de rotation d’une bande. — L'énergie d’une molécule se com- 
pose de 3 termes : 


1) Terme électronique T.. 
2) Terme de vibration G{v) = œ(v + 1/2) — wx(v + 1/2)? + 
3) Terme de rotation F,(J) — B,J(J + 1) + 


v est le nombre quantique de vibration, © et wx sont des constantes, : 


J est le nombre quantique de rotation, B, est une constante dépendant 
de vw. On a : 


T= Te + G(o) + F,(J). 
L'énergie émise est : 
v=T'—T 5 
T'et T” sont les termes correspondant aux niveaux supérieur et infé- 
rieur ; Si On pose : 


Re hee 


+ 
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- et si v’ — v” — o, les raies sont données par : 
v= Ti TS + BUJ + 1° — BEI" À 19". 
Les règles de sélection donnent 3 branches correspondant à : 
1) J'= J" + 1 branche R(J). 


2ÿ J'= J7 branche Q(J). 
3) d'= J"— 1 branche P(J). 


“On trouve en posant J” = J et Ty, — T} — ME 

| R(J) = vo + 2B4 + (3B5 — B6)J + (B; — B;)J2 
00) =% + (B6— B6)I + (Bç — BG)? 
P(I) = + (Bo + B6)I + (Bo — B6)P. 


Application à la bande b5 II, — a5Z de He,. — Les bandes sont attri- 
buées à la transition : 


2préll, —+ 250527 avec D = 0. 


Tagceau IV 


Tableau donnant les nombres d'onde observés et calculés 
des raies de rotation de la bande LSII — &X de He, 
et les intensités mesurées. 


| 
J | y observé | y calculé I obs. 
; | 
| 
Brancxe R 
ï 4 796,5 4 797,0 98 
3 4 822,9 4 823,8 102 
5 4 847,5 4 848,6 56 
7 4 870 4 871,3 Fe 
BRANCHE Q 
1 4 767,8 4 767,6 18 
3 4 765,0 4 765,1 208 
5 4 760,6 4 760,5 175 
7 4 75431 AM153>% 
5 4 745,8 4 745:3 75 
II 
13 ANT 4 721,6 
Brancne P 
3 4 721,1 ANT2R,0 | 82 
5 4 686,8 4 687,1 | 92 
. A 657,1 4 651,9 | 66 
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Les tables de Landolt [47] donnent : 


Terme T, en cm1 B, en em 
2prll, 121 079,8 7,336 
25632} 11 307,7 7,589 


On peut donc calculer les positions des raies de rotation de cette nou- 
velle transition. 

Les nombres d'onde des raies de rotation satisfont aux relations sui- 
vantes : 


a) BRANCHE R : 
R(J) = 4782,8 + 14,419] — 0,25342. 
b) BRANGHE Q : 
Q() = 4 768,1 + 0,253(J + 1)J. 
c) BRANCHE P : 


P(J) = 4 768,1 + 14,925) — 0,253J2. 


Le tableau IV permet de comparer les valeurs calculées et observées 
et les intensités mesurées. 


On vérifie bien que l’on n’observe que les raies pour J impair. La 
raie P(1) manque ce qui est conforme à la condition J > Q. 


Intensités dans la bande $II — %Z de He,. — L'’intensité d’une raie * 
d'émission pour une transition de l'état n vers m est donnée par : 
Lim = NahCVnmAnm 


où N, est le nombre de particules dans l’état n. La probabilité de tran- 
sition est : 


3 

4 

A 647 Nam | = 2 
nn —= nm | 


3h 


où : 


Si l’on suppose un équilibre thermique, la répartition d'intensité dans 
une bande de rotation est donnée par : 


B’(J’ + r)J’he 
KT 


Lo YS; exp (- ee — 


S; est le facteur d'intensité qui est la partie de Rym dépendant de J. Les 
formules de Hônl- London [28] donnent S; pour le cas AA — 1, Q" = 0. 


Ca Lis er 24 


LOALQUER,.-) LS, 
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Pour la branche R : S; — = = 
Pour la branche Q : S;— EX 
Pour la branche P : Sy= Le - 


Dans ces calculs j'ai fait abstraction de la structure de triplet. 


Résultats. — La figure 7 permet la comparaison entre les intensités 
calculées par la méthode ci-dessus et les valeurs expérimentales. 


Fig. 7. — Intensités des raies de rotation de la bande BIT, — apr. 


a) Intensités calculées pour une température de 350° K. 
b) Intensités observées. 


Branche Q en pointillé, branche R en trait-point et branche P en trait plein. 


Î 


L’allure générale est bien retrouvée et le meilleur accord corres- 
pond à : 
= 5500 K. 


Étude du spectre infrarouge de l’azote. 


Introduction. — L'étude de l'émission infrarouge des couches éle- 
vées de l'atmosphère terrestre pendant la nuit et dans les régions 
polaires est assez récente [9]. En vue de faciliter l'interprétation des 


756 GEORGES HEPNER À 


résultats, il est important d'étudier au laboratoire les spectres des cons » 
tituants de l’atmosphère et, en particulier, celui de l’azote. 5 

Les premières études consacrées au spectre de l'azote, situé au-delà | 
du domaine photographique, sont dues à Pfund [56] et Coblentz, qui 
avaient pu mettre en évidence l'existence d’un système de bandes non 
résolu. Poetker [66] a repris ces mesures et a pu montrer que ces bandes 
faisaient partie du premier système positif de l'azote, mais le pouvoir 
de résolution qu’il a utilisé était insuffisant pour atteindre la structure 
de rotation. 

J'ai examiné ce spectre d’une façon systématique entre 1 et 2,6 pet 
j'ai étudié en détail l'émission moléculaire et atomique. 


Premier système positif de l’azote. — L'émission la plus intense 
de l'azote est due au premier système positif. Les bandes s'étendent du 
jaune jusqu'à l’infrarouge. L'analyse vibrationnelle a été faite par 
Birge [4], et Poetker a montré qu'il fallait diminuer les nombres quan- 
tiques de l’état inférieur d’une unité et que la bande 0,0 se trouvait vers 
9 518,7 cm 1. 

Mme Herman [25] a pu mettre en évidence l'existence de bandes 
appartenant au même sysième et ayant des rombres quantiques très 
élevés. à 

La structure de rotation est très compliquée et a été étudiée d’abord 
par Naudé [53], qui a montré que ces bandes étaient dues à la transi- 
tion SIT, — 52, où 3 IL est l’état inférieur du deuxième système positif. 
ne L'état SIT se rapproche du cas de Hund (a) pour les faibles valeurs : 
Fe de J et tend vers le cas (b) pour les grandes valeurs de J. 
ra Dans le cas (a) on obtient 27 branches [25] qui se réduisent à 9 dans 
le cas (b), car alors les transitions avec AK = AJ F 2 et AK = AJ F1 
disparaissent. Les diverses branches sont notées de la façon suivante : 
on les appelle R, Q ou P suivant que AJ vaut 1, o ou — 1. Les deux 
indices peuvent prendre les valeurs 1, 2 ou 3. L'indice vaut 1 pour 
J=K + 1,2 pour K= J et3 pour J — K — 1. Le premier se rapporte 
à l’état supérieur et le second à l'état inférieur. 

Carrol [6] a fait une analyse rotationnelle des bandes (1,0), (2,1) 


. et (3,2) et il a pu donner des valeurs précises des constantes moléculai- 
ce res des deux états. 


À TEE 


à C'est en partant des valeurs expérimentales de Carrol que j'ai calculé 
_ les positions des raies de rotation dans les bandes que j'ai trouvées. 
4 Dispositif expérimental. — La source d'émission est constituée par 


F un tube à décharge à refroidissement à eau, rempli d’hélium sous la 
_  , pression de 3 mm de mercure. L’azote gazeux est produit par décompo- 
È sition par la chaleur, de l’azoture de sodium contenu dans une tubulure 
Ne latérale. Au bout de quelques heures de fonctionnement l'azote se 


\ SE 
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trouve entièrement adsorbé par les électrodes et il est nécessaire d'en 
ajouter de nouvelles quantités. Cette adsorption répétée permet d’obte- 
nir de l'azote très pur, presque sans traces de NO, et il n’est pas néces- 
saire d'utiliser de l'air liquide pour condenser les impuretés. 

J'ai pu également observer le spectre obtenu en faisant une circula- 
tion d’azote dans le tube. Les résultats sont sensiblement les mêmes. Le 


- tube à décharge est alimenté sous une tension de 4oo V et un courant 


FT 
1 


an" 


en SSL le ér pS L S 


pouvant varier de 5o à 150 mA. 


Résultats. — Premier système positif du N,. — Ce système est très 
intense dans l’infrarouge jusqu’à 1,5 w. Pour les plus grandes lon- 
gueurs d'onde on trouve des bandes beaucoup moins intenses. Ce qui 
s'explique d’ailleurs par des probabilités de transition plus faibles. 

Le tableau V résume les résultats obtenus. Les nombres d’onde sont 
ceux de la première tête de la bande. Les nombres du tableau se rac- 
cordent bien avec les têtes données par Birge et Poetker. 


TaBreau V 


Têtes de bandes infrarouges en cmt 
du premier système positif de N;. 


ÎF Ce Ï : 
À o F 2 3 ÉOUNR REATE AT 7 8 9 
EN | | | 
| | | 
1e P BE [el FLY) 
o 9 512| 8 o80| 6 675| 5 299| 3 951] 
P P PS CR Sc Tr: 
DS LE 218 8 383| 7 006! 5 656| 4 335 
P P P Er H 
2 |12 894|11 462| 10 058| 8 681 4723 
P” 1? E F 114 | sa H 
13 1 11 705 | 10 328| 8 980 364| 5 103 
BREST STE 2 5 F # | . . 
4 13 323| 11 946, 10 597) 5 480)4 272 
P PAS 
13 534| 12 185|10 864 
© 5 " : 
13 745112 423] 
à Ù e [E) 
ÿ 13 954112 661 
| 
Le =! 


J'ai indiqué par P les bandes mesurées photographiquement par 
Poetker. Celles qui sont marquées P' ont été signalées par le même 
auteur et mesurées au moyen d’une cellule avec une très faible disper- 
sion. Enfin, les bandes marquées H ont été mesurées à l’aide de mon 


spectromètre. 
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6830 


6820 


6810 


6800 


6710 


6700 


6780 


6690 


6770 


6680,3 


6680 
6790 
Enregistrement de la bande (0,2) du premier système positif de N,. 


6760 


6670 


6750 
Fig. 8. 


6660 


a 
O 
o 


6740 


= 


Les bandes les plus intenses sont : (0,0), (0,1) et (0,2), et l’enregis- 
trement de cette dernière bande est montré sur la figure 8. 

La première tête correspond à la branche 
sont séparées pour les branches R 
élevés. 

Pour l'identification je me suis servi des bandes données par Carrol 


ayant, soit le même niveau supérieur, soit le même niveau inféri 
| 


Ps. Les raies de rotation 
2 À; et ©, pour les nombres K assez 


eur. 


d’où : 


h 2 


Par 


Fa 
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Exemple. — Calcul de la bande (0,0) en partant des données sur la 
bande (1,0). 
On a alors les relations : 
R1,0(] — 1) — Roo(J — 1) — Q1,0(9) — Qo,0(J) — P1,0{3 + 1) — Poo(J + 1) 
= G'(1) — Go) — (B, — B;)J(I + 1) = L(J). 
D’après Herzberg [27] je trouve : 
x'(1) = 2 568,6 cm-1 
Ÿ G'(o)— 863,4 cm1 
B;, — B, — 0,0185 cm1 


L(J) = 1 705,2 — 0,0185(J + 1J. 


Intensités des bandes observées. — Pour étalonner le spectro- 
mètre en intensités, Je dispose d’une lampe étalon secondaire dont la 


- température a été mesurée au Laboratoire National d’Essais du Conser- 
- vatoire des Arts et Métiers. 


"AV ER OL 


Toutefois la superposition d’ordres entre 1 y et 1,6 u complique les 


} mesures. Je me suis limité à la région 1,6 à 2,6 pour laquelle on 
« peut éliminer les ordres parasites en disposant sur le trajet optique 
* deux filtres, un Schott UGS et un Schott BG18. 


J'ai pu ainsi mesurer les maxima d'intensité pour les bandes (0,3), 


(o,4), (1,4), (1,5) et (2,6). 


Ces données ont été utilisées pour examiner la distribution de la 
population des molécules sur les différents niveaux de vibration de 
l’état initial BSII,. 

Les probabilités de transition de vibration ont été calculées par Pillow 
et Nicholls et ses collaborateurs. Pour les bandes émises dans le visible, 
on doit tenir compte de la variation du moment électrique M{v) avec la 


* distance internucléaire, même pour les molécules homonucléaires. 


cn Ve ANT. A'wtar ht ES, Lo 


Pour les bandes infrarouges étudiées ici, la différence entre les pro- 
babilités de vibration P,(v', v”) en prenant M{v) — constante et P,/v', v”) 


: obtenues en tenant compte de la variation de M{v) avec v, est faible. 


La population N(v’) est alors donnée par : 


const.J{w’, w") 


NO = pp AP #1 


» où J(v’, v") est l'intensité de la bande. 


Les valeurs N(v’) ainsi déterminées ont été comparées à celles que 
l'on obtient dans l'hypothèse d’un équilibre thermodynamique. 


N(v’) = Const. exp (— G(v')/#T). 


On trouve une représentation satisfaisante de la population pour une 
température T — 2 300°K. 
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Nouveau système de bandes. — Notre spectre d'émission contient | 
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un certain nombre de bandes dégradées vers le rouge, que nous n avons 


“050 


4100 


A 


4150 


4200 


4350 


Fig. 9 (en haut). — Enregistrement 


4400 


4450 


4500 


de la bande (1,1) du tableau VI. 


Fig. 9 bis (en bas). — Enregistrement 


de la bande (0,0) du tableau VI. 


pas réussi à rattacher à la transi- 
tion BSII — A%Y. A titre d'exemple, 
nous avons reproduit sur les figures 9 
et 9 bis deux enregistrements dans 
la région 2,3-2,6 u. Les traits verti- 
caux indiquent les endroits où l’on 
doit trouver les principales branches 
P,, P;et Q, de la bande (1,5). On voit 
que les maxima d'intensité mar- 
qués À, B et C, qui correspondent 
manifestement à une structure de tri- 
plets ne sont pas inclus dans la struc- 
ture de rotation des bandes ci-dessus. 
Deux autres bandes à structure sem- 
blable sont situées vers 4 857 cm-1 et 
5 192 cm1 (nombres d'onde des têtes 
situées du côté des grandes longueurs 
d'onde). 

Il ne serait pas prudent de baser 
l'identification de ce nouveau sys- 
tème seulement sur 4 bandes. Le 
schéma du tableau VI est proposé 


uniquement à titre indicatif, Cette classification des nouvelles bandes 
serait en accord avec la dégradation des branches vers le rouge. La 
grande intensité de ce système par rapport à celle du premier système 


Tagzeau VI 


Nombres d’onde et schéma de vibration 
d'un nouveau système de bandes. 


Le] 


+R + 


Can O1 Gn 


AG12 = 1 063 4 149,5 


AG172 = 765 


AG3y2 = 728 
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» positif, sous le régime de forte densité de courant employé ici, montre 


que cette transition n’est pas interdite, D'autre part, la structure de 
rotation correspond à une transition entre triplets ou entre quintuplets. 
Parmi les niveaux connus des triplets, aucun ne possède une si petite 
constante de vibration. Trois autres systèmes, non identifiés à ce jour, 


» possèdent des constantes de vibration & < 103cem-1. Ce sont le système 


« vert », le système de Goldstein-Kaplan (niveau supérieur) et 


» le système de Herman dans l'infrarouge photographique. Ces 


os DE LE 


Si 


niveaux électroniques ne peuvent être rattachés aux états simples 
ou triples connus. Nous devons voir s'ils ne font pas partie des quintu- 
plets. 


États quintuples. — La configuration électronique du niveau fonda- 
mental X1Z," est : 


KK(6425) (ou?8? (tu2p)* (582p}? 


KK représente les orbitales K. Les états simples et triples peuvent être 
déduits des configurations, 


KK(6425}° (ou25)? (ru2p)* (0g2P) (Tg2D) 
» (ru2p}Ÿ (oe2p ° (re2p) 
» (Tu2p)° (032P) (Te2p})°. 


Pour obtenir des états quintuples, on doit faire appel à la configu- 
ration (a) KK(o6425)? (ou25}? (ru2p)° (re2p) (632P) (ou2p), qui donne les 


…. états électroniques 12, 33, 52,111, 3II, 5II, 1A, 5A et 5A. L'existence 


des états quintuples peut également être déduite de la théorie de la 
formation des molécules à partir des atomes. Les configurations molé- 


 culaires formées à partir de deux atomes N(4S) sont : 


22 


cn [l 
ME MS NE TER 


Les états 1X 7 et 327 sont connus par l'étude des systèmes ultraviolets 


et correspondent aux désignations X1Z* et A3Z 7. Par contre, on ne 
connaît actuellement avec certitude aucune configuration électronique 
5, SIT, 5A, par l'étude du spectre moléculaire. Nous supposerons pro- 
visoirement que la fréquence AG1,2 = 1 063 cm1, mise en évidence 
dans le tableau VI, est due au niveau le plus bas 52,4. Nous avons 
cherché une confirmation de cette identification à partir des données 
obtenues par diffraction électronique et nous avons essayé d'estimer 


 AG12 à l’aide de la relation empirique : 


nm bis RUE, LE 1, 2 


(b) ro. = constante = C 
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qui est valable pour une même molécule. Remarquons tout de suite que, 
pour les premiers niveaux électroniques de la molécule N,, C est cons- 


tant à 20 p. 100 près seulement. Dans la configuration (a) et le pre- : 


mier état quintuple, il reste une seule liaison entre les atomes. Le rap- 
port des distances internucléaires entre les atomes N liés, soit par une 
triple liaison, soit par une simple liaison, est 0,73 [72]. On en a déduit 
que la valeur de la distance internucléaire pour une simple liaison : 


PIN —N) = 1,50.107$8 cm. 
La relation (b) fournit alors, pour l’état 55} de N,, la valeur : 
Oe— 1290 CMS, 


L'énergie de la liaison simple N — Nest D — 25 kcal, contre 225 kcal 
pour l'état XIE,". On en déduit l'énergie d’excitation pour l’état 5E, 
T,= 200 kcal, soit 8,7 eV au-dessus de XIE, v — 0. Des valeurs 
de «, et D, on déduit aisément la valeur de la constante moléculaire 
æewe — 4o cm1 et AGuy2 = we — 2%ewe — 1 1790 cm!, alors que le 
tableau VI fournit AG12 = 1 063 cm1. 


Raies de NI. — En plus du spectre moléculaire de N,, j'ai pu 
observer quelques raies nouvelles dues à l’atome N. L'intensité du 
spectre atomique augmente quand la pression de l’azote diminue. Les 
raies nouvelles ont été mesurées et classées (tableau VII). La raie 
marquée I figure dans la liste des raies observées par Ingram [41]. 


Tagzeau VII 


À Nombres d'onde v, longueurs d'onde X, intensités J(v) 
et identifications proposées pour quelques raies nouvelles de NI. 


v en cm1 x en À J(v) Identification 
8 872,9 1207 50 30 D3 jar 44 P 32 
8 895,2 II 239 10 31 DT ja-45#P3 2 
8 904,2 | 11 228 


0 
= 3P°D5 2-45 P5 jo 


8s, 0 

9 3858 (1 nee 58 3PPA pers Pape 
Re MORE ce SPP 3j 3 Pa 2 
9 413,1 10 621 20 


0 
3P*P; 12734P 3 2 


” 
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CHAPITRE V 


Étude expérimentale du profil des raies 
de la série de Paschen de l’atome d’hydrogène 
émises en décharge condensée. 


Introduction. — Le contour des raies de l’atome d'hydrogène, en 
absorption et en émission, est très utilisé en astrophysique et dans les 
décharges produites au laboratoire pour la détermination de la concen- 
tration électronique d’un plasma, c’est-à-dire d’un milieu ionisé. 

On admet généralement que, pour des concentrations inférieures 
à 1016 électrons par centimètre cube et en dehors du voisinage immédiat 
du centre de la raie, le profil s'explique par l’action des ions. Ceux-ci 
produisent un élargissement statistique, dont la théorie a été faite par 
Holtsmark [29]. 

Griem [22] a montré que, pour les fortes concentrations lorsqu'on 
tenait compte de l’action des chocs électroniques, les profils expérimen- 
taux pour différentes raies de la série de Balmer donnaient un accord 
satisfaisant avec la théorie. L'application de la théorie donne une même 
concentration électronique pour toutes les raies observées dans une 
même décharge. 

Ecker [15] [16] a discuté la théorie de Holtsmark ce qui l’a amené à 
introduire des fonctions de probabilité de champ interionique, fonctions 
de la concentration et de la température. 

De Jager [14] a étudié les raies de la série de Paschen et de Brackett 
dans le spectre infrarouge du soleil. 

Il m’a paru intéressant de mesurer les contours des raies infrarouges 
de l'hydrogène produites dans une décharge et de les comparer à ceux 
des raies de Balmer. 


Dispositif expérimental pour l’étude de l'élargissement des raies 
infrarouges de l’hydrogène. — La décharge est produite dans de 
l'hydrogène contenu dans un tube en verre (fig. 10), dans lequel on a 
glissé un capillaire en quartz. Ce montage permet de travailler sans 
refroidissement à des températures élevées. Une des électrodes E, est 
en tungstène et l’autre E, est en aluminium. Au bout d'un temps de 
fonctionnement assez court, il se forme un dépôt métallique dans le 
capillaire qui empêche la décharge de se produire normalement ; un 
nettoyage aisé du capillaire peut se faire en l’enlevant par le rodage R. 

Le tube est relié à une installation à vide et l'hydrogène est introduit 
par un osmorégulateur à palladium. Le débit est réglé par un rhéostat 
placé en série avec le tube en palladium chauffé. 
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La pression utilisée est de quelques millimètres de mercure. 

Pour obtenir un plasma de grande concentration électronique, on 
utilise une décharge condensée. 

Les électrodes E sont reliées aux bornes d'un condensateur de 1 uF 
chargé par un générateur à tension continue de 2 000 V à travers un 
rhéostat de 4 000 Q. 


Fig. 10. 


Pour rendre la décharge parfaitement périodique, on la déclenche à 
l’aide d’un appareil à haute fréquence. La régularité de la décharge est , 
contrôlée par stroboscopie. 

_ L’amplüficateur de la cellule du spectromètre a dû être modifié de 
façon à avoir sa bande passante autour de 5o périodes qui est la fré- 
quence de la décharge. 

Le centre du capillaire est focalisé sur la fente d'entrée du spectro- 
mètre. | 

La courbe de réponse de l’ensemble cellule-amplificateur-enregistreur 
est sensiblement proportionnelle aux intensités lumineuses. La variation 
de sensibilité en fonction de la longueur d'onde peut être négligée dans 
le domaine d’une raie élargie. On peut donc se servir directement des 
profils de raies tracés par l'enregistreur à plume. 

J'ai obtenu sur un même enregistrement et dans les mêmes condi- 
tions expérimentales, les raies de l'hydrogène suivantes : 


H, (6563 À), He (4861 À), Pas (18751 À) et Pag (12 817 À). 


La comparaison des contours est facilitée par le fait que les raies de 
la série de Balmer sont observées dans des ordres plus élevés du réseau. 
C'est ainsi que Hg se trouve dans le 5° ordre et Pa, dans le 1° ordre. 

Dans ces expériences la largeur instrumentale peut être négligée. 


Comparaison de la théorie statistique et de la théorie des 
chocs. — Théorie de l'élargissement par chocs. — La théorie élémentaire 
de l'élargissement par chocs a été faite par Lorentz [49]. 

On peut schématiser le phénomène de la façon suivante [73] [74]. En 
l'absence de perturbation, un atome rayonne à la fréquence angulaire 
%9 = 27, ; au moment d'un choc le rayonnement est éteint et reprend 


OS 


> 
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- après le choc avec une nouvelle phase. En tenant compte de la durée 
-moyenne + entre deux chocs et en cherchant l'intégrale de Fourrier du 
train d'onde émis pendant le temps de non- -perturbation, on trouve 
pour l'intensité émise : 
I I 


Le TT : (9) 


I 
(© — w9)? + = 


I x / x = 
Or, = = re \s, p étant le paramètre de choc, N le nombre de particules 
perturbatrices par centimètre cube. La vitesse moyenne est : 


Nr 


où 1/1 + 1/1 est la masse réduite des deux particules. 

Pour pouvoir négliger les chocs multiples, il faut satisfaire à la 
condition r, > p où r, = N-1/3. 

Weisskopf [76] ne considère dans sa théorie que les changements de 
phase : 4 > vo: 19 étant pris de l’ordre de 1. 

Pour une loi de force en r-" on trouve : 


eee (10) 


où e, est une constante ne dépendant que de n, et C est une constante 
proportionnelle à la constante Stark. 
On trouve ainsi la formule de Lorentz pour la demi-largeur de la 


raie élargie : 
1 


y = = [(artton5?Cn-3]n-1,N. QRPE 


La formule de Lorentz ne représente qu’une approximation très gros- 
sière et elle ne rend pas compte des déplacements de raies. 

Dans la théorie plus complète de Lindholm [48], on suppose qu'il 
peut y avoir des changements brusques de phase en nombre infini. On 


obtient alors pour la largeur : 
1 


y = 8SN[rr+1cC2pn-3]n-1, fésin? (pré (12) 
et pour le déplacement AG: 


1 
Ao = 2N[rr +10 C2on-3]n-1 sis sin Fe 


) xdx. 


Cas de n = 2. — Il n’y a pas de déplacement et l’on trouve pour y : 
n2, 
4 = 8x0? (0 6,923 — loge nm + 2 +...) 
Se 


27°C 5 
Lire et Pm — FN : (13) 


2 ra AT je LE 
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Cas de n — 4. — On trouve : 
2 1 


n=38,8 CSN et (Au), = 32,4 CSp5N. 


Une discussion montre que l'élargissement est dû aux chocs pour 
lesquels p < 0, et le déplacement pour les chocs pour p > p. 
e, est le paramètre de choc correspondant à %- 


LOIR 
en 


Théorie statistique. — Nous avons considéré jusqu’à présent que la 
variation de phase produite par le perturbateur était instantanée et nous 
avons négligé ainsi l'émission produite pendant le temps de perturba- 
tion. La théorie statistique considère précisément cette émission, où 
l'atome radiant peut être pris comme étant au repos et les perturbateurs 
sont distribués dans l’espace d'une façon statistique. 

On cherche alors la probabilité pour que le champ électrique total 
produit, agissant sur la particule rayonnante, soit compris entre F 
et F + dF (en négligeant le fait que la place occupée par un perturba- 
teur l’exclut pour un autre). 

On trouve ainsi la fonction de Holtsmark W(B) qui pour les grandes 


valeurs de 8 se réduit à 3/2 B 2. Avec B=+ et F, = 2,61eN28, 
F, est en C. G. S. ES. à 


Cela donne une raie de contour : 
fat d 
Io)do = © Ir. W{xa) te. 
k 


où I4 est l'intensité de la composante Stark k et Aux est le déplacement 
correspondant à F,. 


Pour Aw grand, cela se réduit à : 


3 
I(o)do — & D (Ac) + or , 
k (Aw)”? 
ce qui donne l'allure de la raie dans les ailes. 


Discussion sut la limite de l’application de la théorie statistique 
et de la théorie des chocs. — Nous avons vu que la théorie des chocs 
concerne l'émission pendant le parcours non perturbé de l’atome émet- 
teur. L'émission statistique se produit pendant le temps de perturba- 
tion +$. Ce temps peut être pris approximativement comme : 


Ta — RE 
ro 


Pendant la perturbation on a une variation moyenne de la fré- 
quence Ao, et une variation de la phase 7. On a : 


n = Aow;r,. 
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_Regardons un peu en détail l'émission de perturbation correspondant à 
un paramètre de choc donné. Il y a d’abord un déplacement de fré- 
quence de Aw,, le train d’onde qui dure pendant un temps +, a une 
demi-largeur en fréquences de 1/r4. 

Si nous voulons construire maintenant le profil de la raie, il faut 


sommer pour tous les p. Mais ceci n’a de sens que si l’on a la condi- 
- tion : 


= <a Aws 
s 
ou 


NL 


* On peut en tirer la conclusion que le spectre de perturbation, qui 
* n'est rien d'autre que la répartition statistique d'intensité vient des 
} chocs avec p inférieur au rayon de Weisskopf p,. 


* La limite d'application des deux théories a lieu pour un Au, tel que : 


Aowg=27Cr-" où l’on prend r =p, 


| d’où 
5 1 
ë nu n—1 
: Aog = = (14) 
Ê 2rCc, 
. cela correspond à : 
Mg y? 


Application à l'effet Stark linéaire. — Posons 2x0 = 1,738A [15]: 


ne DA % D 
k k 


où Az est le coefficient de proportionnalité correspondant à la compo- 
sante Stark k. On trouve alors : 


do nd 


v2 


(16) 


AGzs = - == 
8 1,738AT? 


Importance de l’influence des électrons. — En cherchant la limite 
» de l'application respective de la théorie statistique et de la théorie des 


chocs pour les ions et pour les électrons, on trouve pour la série de 
- Balmer : 


L 272 
3 3 NN (17) 
È 1,738A27$C 


pi 2 de de à he éd EE 


doté | 


Te 
ve 


© 
É- 


A4 est la longueur d’onde limite ; 


ES PRET 


pt 


PR RER | 
RE 


CD 72e 


568 GEORGES HEPNER 


soit : 
AX; la limite pour les ions, 
A la limite pour les électrons, 
v, la vitesse des électrons, 
y; la vitesse des ions. 


On a : 

2 2 

ve[Pi = 8/0. 
Je trouve alors : 


2. La 252 
0,619 À? 3:3-10 40 À 


A — et A —= 


Dans ces expressions AA est en À et À en u. 

Les applications numériques montrent que, pour les températures 
usuelles, les électrons donnent un profil de choc et les ions un profil 
statistique. 

Cherchons maintenant la condition pour que le profil de choc dû aux 
électrons soit négligeable par rapport au profil statistique, dû aux 
ions. 

Pour cela nous allons écrire, si y. est la largeur à mi-hauteur du 
profil de choc électronique et Aw; la demi-largeur à mi-hauteur du 
profil statistique : 


Ye & 2A oi. (18) 

Or, d'après (13) et en tenant compte de (15) : | 
de 8R5C À = 4 1,738A 2 À 
ve ?e 


ebx. 
Au = 1,738À © = 1,738A .2,61N2/8. 


La condition 18 devient, en mettant les valeurs numériques : 


PEL 
Lo PAU (19) 


Dans cette condition v, et N sont exprimés en unités C. G. S. 
En me servant des intensités des composantes Stark calculées par 
Ishida, je trouve que À — 2,78 pour Pa, et 7,95 pour Pag. 


Contours de raies de HI en tenant compte de l'élargissement par 
chocs électroniques. — Dans le cas des raies de l'hydrogène on doit 
tenir compte à la fois de l'effet des chocs et de l'effet statistique. Le 
calcul peut alors, dans ce cas, être mené de la façon suivante. 

Nous avons vu que pour les températures usuelles les électrons n’in- 


A SE SE PE ES AE 


DE LE RS DS ét NÉS D SES 
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tervenaient dans l'élargissement que par le profil de chocs. La formule 
de Lindholm donne, pour un dipôle permanent : 


ro Le 
Va = 87°C (0,923 — loge mm + + Ne (13) 
où : 
272C 
ue Om 
» avec : 


Em = 0,729.N-1/3, 
Or, pour les électrons, on a : 

uv — 6,23.10°.T1/2 

d’où en tenant compte de la relation : 
270 — 1,738A 
on trouve : 
Nm 21. 1075AT-1/2N1/3, 

Je vais poser avec Ecker : 


A, 
B= 10.7 (19) 


où AA est la largeur du profil de choc calculé à partir de la for- 
mule (13), AY, est la largeur du profil statistique calculé par la méthode 
de Verwey [75]. 

J'ai calculé les valeurs de y pour différentes concentrations électro- 
niques à différentes températures pour les raies : Pa,, Pag et Hg. 
A titre d'exemple, je donne ces valeurs pour Hg (tableau VIII). 


Taszeau VIII 
donnant les valeurs de y pour la raie Hg. 


NX & PRET | 
os ou Toit | 1015 | ro16 1017 
TK Tee | | 
| 
10 000 me | 2,3 | 39 6,3 
5 000 1,4 | 255 | 41 6,0 
I 000 00) | 5,0 | T0 12,2 


_ Calcul du contour statistique de Pa, et Pag de l'hydrogène. — 
-Sous l’effet d'un champ électrique, les raies de l'hydrogène se décom- 
posent en un certain nombre de composantes. 
On a la relation de Schwartzschild : 


AAGFN 4 AAzBFo 


€ € 


ANp— 


PR 


EE LAIT PP 
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d’où : 
AXE 


ét 


Sous l’effet du champ interionique, la composante X d'intensité I; donne 


le contour : 


Ie 
W(B)dB =; RAF WE A #) 


On a finalement le contour total S'x) avec x ee 


se Ë à x W Fi 


TaBzeau IX 


dx. 


Valeurs calculées de S(x) pour les rates Pa, et Pag. 


(20) 


Pa, | Pag 
è | 

œ | 1 000$ (x) | œ | 1 0008 (x) 
0,001 0,74 0,02 393 
0,0025 2,14 0,04 II4 
0,005 5,38 | 0,06 182 
o,01I 220 0,08 246 
0,02 82,0 0,10 310 
0,03 173 | O,12 382 
9,04 290 0,16 * 503 
cp0S 413 0,20 602 
0,06 545 0,25 658 
CROÿI 658 »39 670 
Oo, 08 752 ,40 615 
9:09 828 0,60 414 
SE 876 0,89 257 
Op 908 1,00 162 
0,16 800 1,50 554 
0,2 613 2,00 25,2 

; soi 4,00 345 
Le 307 6,00 1,28 

, 251 8,00 o 
9,6 205 10,00 a 
0,7 164 
0,8 131 
0,9 103 
1,0 80,0 
2,0 11,7 
350 35711 
4,0 1, 72 
5,0 0,94 
6,0 0,60 


SR 
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_On prend les I; tel que : 


Re 


(1 42 0h 0 TELUS LE 


DT ENT LM RIONE COUP à LL DEP ous 


à nt ro di «it 


Dr — I. 
k 


Les I; correspondant aux composantes polarisées perpendiculaires 
doivent être doublés. On obtient alors : 


+ co | 
Î S(x)da + I, = 1 
— co 
1, étant l'intensité de la composante centrale. 
Contour de Pa,. — Les intensités des composantes avaient été calcu- 


lées par Ishida [42] pour la série de Paschen de He II. 
On trouve pour Pa, : 


1 


FT S()da —(0,707. 


J — 


Fig. 11. — Profils de 5 composantes de Pa, élargies par effet statistique. 


- 
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Ici, la composante centrale vaut 0,203. 

Le tableau IX donne les valeurs numériques de la fonction S(x) cal- 
culées par la formule 20. . 
La figure 11 montre les profils de quelques composantes, qu'il faut 

ajouter pour obtenir la fonction S(x). 


Composante centrale. — Au profil calculé précédemment, il faut ajouter 
la composante centrale, que je suppose élargie par effet Doppler seule- 
ment, à une température de 10 0000. 

Ce profil Doppler est donné par : 


c'(AN)? ‘ 


cl rc CUS 
I(AR = —— vx 
(AN) an oe dx (21) 


v, est la vitesse quadratique moyenne des atomes, 
J, est l’intensité de la composante centrale. 


(21) peut s'écrire : 


LF -() 
[oda = %%e \X/ dx 22 
XV T ) 
2kT 
= TN = 1,284.106 cm/sec. 
À = 18 750 À. 
c = 3.101 cm/sec. 
IRÉSREUTE 


I(œ) = 0,207.F,.e-(1:252F0)°, 


La figure 11 montre les profils obtenus en ajoutant la composante 
centrale pour plusieurs valeurs du champ normal F;. 


Profil de Pa, en tenant compte des chocs électroniques. — Soit 
IQ) le profil de choc de largeur à mi-hauteur AY,. 


On. a : 
(RÉEL 
FAX? H'AX 
et : 
É lo Aù 
Ida — Rd ht 
(x) PSN avec = 


Si «, est la largeur à mi-hauteur du profil statistique, on pose (19) : 


ma 


CAES 
CET he 


AFCAETRE 


PER Re 03 04 er 06 œ 


. 12. — Profils calculés de Pa, avec un élargissement statistique en rent “ 
ompte de la composante centrale élargie par effet Doppler De une 
npérature de 10 000 K. 


Fo € GS. ES. 


x courbe I correspond à F, : 
courbe IT correspond à F, = 1 C. G.S.E.S. 
courbe IIT ae Bon GG SES, 


77 GEORGES HEPNER 


Pour tenir compte du fait que les chocs ne sont pas adiabatiques, on 
suppose que le profil de choc est le même pour toutes les composantes, 
y compris la composante centrale. 

La superposition des effets des ions et des électrons donne pour le 
profil de la raie : 


J AL STTS AR f+o  S(x/Fo)de 
A) D re : 2 xF [ ra ns (25) 
AR + AK 0 J 0 (AA — x}? + AN 
ou encore : 
Com UF Le P+o S(u)de 
oh +i [ir sais 
LT % —® (a—0) + 
Je pose : 
Le Té 
Sp = Rp © 
a? + œe. 
et : 
QUE Le + S(us)dos 
T 


. 20 40 60 100% 
Fig. 13. — Profils statistiques de Pa,, obtenus pour différentes valeurs de u 
et sans faire intervenir la composante centrale. 


av, 


> 


2 J - 
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Pour Pa, j'ai fait l'intégration numérique de S;(x) pour u—1etu = 2 
pour une dizaine de points. 

Le résultat est illustré par la figure 13. 

On voit que lorsque u augmente le maximum s’abaisse et la demi- 
largeur augmente. 

Calculons la fonction S,(x). 

Pour pu = 1, je trouve : 

1 PV 26,1 
Sox) (1004)? + 784 
Pour y = 2 : 


a er 52:3 
So(ct) arr (100&)? + 31,36 : 


La figure 13 bis montre les profils ainsi obtenus. 


30 


10 


e “20 0 80 I0D« 
80 |[0D« 
Fig. 13 bis. — Profils statistiques de Pa, obtenus en tenant compte 


des chocs électroniques et en faisant intervenir la composante centrale. 


La courbe I correspond à u = 1 et la courbe TU 2: 


Contours de Pag. — J'ai calculé de même la fonction S(x) pour Pag, 
en me servant des intensités des composantes Stark données par Ishida. 

Les résultats des calculs figurent également sur le tableau IX. 

Dans le contour on a tenu compte de neuf composantes. 


# 
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Pour cette raie, il n'y a pas de composante centrale. J'ai calculé les 
contours élargis par chocs électroniques, pour = 1 et u— 2, corres- 
pondant aux concentrations de 3,6. 1014 et 6,0. 1015 électrons par centi- 
mètre cube pour 10 0000 K. 


30 


1 = ‘re ni ES 
0 20 40 60 80 100% 
Fig. 14. — Contours statistiques de Pag 


en tenant compte des chocs électroniques pour différentes valeurs de y. 


Les résultats sont donnés sur la figure 14. Voici les demi-largeurs AA « 
obtenues : | 


AX L 
ue FR N 
0 
o 0,70 
ï 0,77 3:6.r10t 
2 0,85 6.1015 


Pour N—6.101% le contour s’élargit de 20 P: 100 par rapport au 
contour statistique S(x). 


Profil des raies de l’hydrogène avec la correction d’Ecker. — 
Dans le calcul de la fonction de Holtsmark, on a supposé qu’il n’y a 
que des particules perturbatrices de même signe. 


De 
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Ecker [15] et [16] a donné une méthode pour calculer les profils des 
raies élargies dans un plasma, en tenant compte du champ produit à la 
fois par les ions et les électrons. Ce champ est calculé d’une façon ana- 
logue à celle employée par Debye [13] pour les électrolytes. 

Considérons un milieu ionisé et cherchons le potentiel © au voisinage 
d’un ion positif situé au point P. Pour amener un autre ion positif en P, 
il faut dépenser le travail eo et pour y amener un électron un tra- 
vail — eo. 

Dans l'élément de volume autour de P le nombre d'ions est 
n.exp (e) et pour les électrons n.exp (ee). Le milieu est supposé 


neutre. 
L’équation de Poisson donne : 


RMI ee AP 
V'p=—/rp = 8nne sh;+. 
3 É : = ep ep 
> Pour une distance suffisante de l'ion on peut remplacer sh Er PAT» 


e 


> d’où : 


8rneio p 
2 2 — st 
; ds PE 
; 

- en posant : 

Ë KT 

| D 8rne? 


Cette équation se résout en prenant des coordonnées sphériques de 
R pôle P. 
On trouve alors : 


o = À exp F + A’ exp (;) 


À et A’ sont des constantes. Pour les petites valeurs de r, 4 doit avoir 


la forme Let doit être nul à l’infini, d’où finalement : 


fils à dttnté at ai : 


| e — r 

e=,exp (5). 

4 On peut reprendre les mêmes calculs en considérant des températures 
: différentes pour les ions T} et pour les électrons T_. 

È On trouve ainsi : 

1 I arein [1 I 

3 Di k (+2). 

On peut considérer qu’au lieu d’un nombre N de particules perturba- 
trices, on n’a que à particules, ce sont celles contenues dans la sphère 
- de Debye de rayon D. 

Ft On a donc: 


< Li7 
ÿ= Din 


séé à: 


Re 


Sc Et OR SDS En RS CE Ac ul) of ge 


2 
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en remplaçant D par sa valeur et en effectuant les calculs on trouve : 


SAR EE) a 12. 


TRUE 
D. Exemple : En prenant T_ = T, = 1040K voici les valeurs de à : 
ra { 
4 n en Cm . 1010 101 1012 rolè rolt jo! 1016 1017 1018" 
a DA ae" 5000 1.000 00 T00 DO 16 5 AUD ne — 


Ecker a calculé les fonctions de probabilité pour le champ inter-ionique 
W5(8) analogue à la fonction de Holtsmark, qui correspond à à — . 
La figure 15 montre le résultat de ses calculs. 

Pour calculer le profil d’une raie d'hydrogène, dont on connaît l'in- 
tensité des composantes Stark, j'applique la méthode de Verwey qu 
donne les fonctions Ss(x). 


de 


WP 


n ER RTS PS Sue 


: 


Ex; 
« stilhsboi msthéaés 


” 


PQ JE ai 


PAS 


; 
Al 


$ 
ê 
La 4 2 3 4 
, Fig. 15. — Fonctions W(B) pour différentes valeurs de 5. 
F Courbe : I 1 III IV V VI 
"4 Ô': 00 50 OL NSNRS 3 I 


d'après Ecker. ; 


(«On 3 ; 
5 asso INFRAROUGE DANS LE DOMAINE SPECTRAL I- -3 uw 


Sstxi 


°2 04 as : 


Fig. 16. — Courbes Sale) de la raie Pag, 
-_ calculées pour plusieurs valeurs de à, pour T — 101 °K. 
:5—53 et N — 10! électrons/cm?. 
: 3 — 10 et N — 1015 électrons/cmÿ. 
: à —5oet N — PTE électrons/cmÿ. 
Nas Co Pr 


- MES PA 40 20 30 40 50 AXenÂ | 


. Fe — = Poil expérimental normalisé de Pa,. 
YALABITE US nt PE , 


ee 


DE. 
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On peut tenir compte des chocs électroniques d'une façon tout à fait 
analogue à celle employée pour la formule de Holtsmark. 
La fonction Ss(x) est donnée par : 


De DWo(mea) 


J'ai calculé un certain nombre de ces fonctions pour les raies Pa, 


et Pag (fig. 16). 


0,0005. 


À ———_ À 
100 50 0 50 AXenÂ 400 


Fig. 18. — Profil expérimental normalisé de Pag. 


40 5 a 5 40 AXenÂ 


Fig. 19. — Profil expérimental normalisé de Ha. 


L'ÉMISSION INFRAROUGE DANS LE DOMAINE SPECTRAL 1-3 781 


Profils expérimentaux des raies de l’hydrogène émises dans une 
décharge condensée. — Dans la décharge décrite plus haut, j'obtiens 
les raies élargies suivantes : H,, Hg, Pa, et Pag. 

Les profils sont relevés sur l'enregistrement et normalisés de façon à 
avoir pour l'intensité I(à) : 


IUT 1. 


Les figures 17, 18, 19 montrent les profils ainsi obtenus. 

En ne considérant que l'élargissement statistique, on peut trouver le 
champ normal par la théorie de Holtsmark à l’aide des fonctions S(«) 
- calculées pour Hg et H, par Verwey et par de Jager, et pour les raies de 
Paschen, par moi-même. 

Je trace sur un même graphique log I(A) en fonction de log Ax et 
log S(x) en fonction de log « (fig. 20, 21). 

J'essaie alors de faire coïncider au mieux ces deux courbes par une 
translation le long de la deuxième bissectrice. 

Le déplacement de la courbe effectué suivant l’axe de log « est égal 
à log F,. Les largeurs des raies et les valeurs de F, sont : 


ER Nr Pas Pag He He 
Nbr CESSE) CET. 79 83 91 100 
Largeur à mi-hauteur À. 95 26 8,5 4,8 


Je vais chercher quel contour théorique pour une concentration élec- 
tronique donnée rend le mieux compte de tous les profils expérimen- 
taux. 


Comparaison des profils expérimentaux avec la théorie. — a) Je 
vais comparer tout d’abord le profil observé des raies de Paschen 
au profil donné par la théorie statistique. Pour cela j'utilise la fonc- 


tion F,5(n) pour différentes valeurs de F;. 
0 


La figure 22 donne le résultat pour Pag. Au centre de la raie, la 
théorie ne convient évidemment pas et l’on voit que l'on retrouve la 
demi-largeur expérimentale pour F,= 60 C. G.S. E. S. Par contre 
pour F,— 70 C.G:S. E.S. le profil général est assez bien reproduit, 
sauf loin dans les ailes. 

Pour Pa,, la comparaison est rendue plus difficile à cause de la forte 
composante centrale. La figure 23 montre les différents contours ainsi 
trouvés. Ç 

b) Je vais maintenant comparer mes résultats expérimentaux aux 
calculs théoriques en tenant compte des chocs électroniques. Je me sers 
des profils calculés avec u—2, F,=50 C.G.S.E.S. La figure 24 
montre alors un accord assez satisfaisant pour Pag même assez près du 
centre. 


log S (œ) 
ou log AX 


Fig. 20.— Détermination 
du champ normal pour Pa, 


La courbe I correspond à 
log S(x) en fonction de. 
log &. 3 

La courbe II correspond à 
log I(AA) en fonction de 
log AX. QE: 

On trouve F, — 

S. E.S. 


= 


Fig. 21. — Détermination 
du champ normal pour Pag. 


La courbe T correspond à log S(a) 
en fonction de log «. 
à courbe II correspond à log | 
= I(Aà) en fonction de log AR. 
fauve. = 83 CG. SRE 
var \ J 


mas tee traite fées débes cdot comm." LÉO N) 


La courbe en trait-point, au profil de Holtsmark, avec F, — 80 C. G.S. 
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Fig. 22. 


Fig. 22. — Profils de la raie Pag. 


La courbe en trait plein correspond au profil expérimental. 

La courbe avec des cercles, au profil de Holtsmark, calculé avec 
By —160 °C: G: S.E.S. 

La courbe avec des eroix, au profil de Holtsmark, calculé avec 
Ho7oiC-GUISES. 


Fig. 23. — Profils de la raie Pa,. 


La courbe en trait plem correspond au profil expérimental. 
La courbe en trait interrompu, au profil de Holtsmark, avec 
Hé 100 GG 5,E76. 


ZT 


E. S: 
La courbe avec cercles, au profil de Holtsmark, avec F, = 50 C. G.S.E.S. 


un Un 


J'ai trouvé que ces mêmes données permettent de retrouver de façon 
satisfaisante l'allure générale du contour expérimental de Hg. 

La figure 25 donne la comparaison pour Pa, en tenant compte de la 
composante centrale. 


ques déduits de la théorie d’Ecker. 

‘Je me sers, pour la raie Pag, de la fonction S;(x) calculée plus haut. 
Ja figure 26 montre que l’on obtient un accord satisfaisant en dehors 
du centre, pour F,— 80 C.G.S.E.S. 

d) Par contre, si l'on tient compte en outre des chocs électroniques, 
dans la théorie de Ecker, c’est le contour calculéavec F,—50 C.G.S.E.S. 
qui reproduit le mieux le contour donné par l'expérience (fig. 27). 


c) Je vais comparer mes profils expérimentaux aux profils statisti- 


RL cat. 
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Fig. 24. Fig. 25. 


Fig. 24. = Profils de la raie Pag. 


La courbe en trait plein correspond au profil expérimental. 


La courbe avec des croix, au profil statistique calculé en tenant compte des 
chocs électroniques (T = 1040 K et F, = 50 C. G.S.E. S). 
La courbe avec des cercles, au profil calculé dans les mêmes conditions, mais 


pour F, — 40 C. GS. ES. 


Fig. 25. — Profils de la raie Pa, | 


La courbe en trait plein correspond au profil expérimental. 


La courbe en trait-point, au profil statistique en tenant compte des chocs 
électroniques à T — 10t0K, avec F, = 80 C. G.S. E.S. 
La courbe en traits interrompus, à T — 104 0 K et F, = 100 C, G'S-ES: 


Conclusion. — Il ressort de la discussion précédente, que la concen- 
tration déduite du contour des ailes des différentes raies de l'hydrog ène 
donne un résultat cohérent. Mais cette valeur est plus forte que celle 
qui est obtenue lorsque l’on fait intervenir les chocs électroniques. Par | 
contre, dans la théorie d'Ecker sans chocs électroniques, on retrouve. 
pratiquement la même concentration électronique que celle déduite des 
ailes d'un contour de Holtsmark. Pour décider entre les diverses théo- 
ries de nouvelles recherches de laboratoire semblent nécessaires. 

Nous avons vu que la théorie de Holtsmark expliquait bien les 
contours des raies de l'hydrogène pour les faibles. concentrations élec- 
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Fig. 26. — Profils 
de la raie Paa. 


LI. Profil expérimental. 

IT. Profil calculé par la mé- 
thode d’Ecker avec à = 5, 
IMMO NON KR et TE, 280 
CICASARNS: 

ITT. Profil calculé comme le 


Fig. 27. — Profils de la raie Pag. 


La courbe en trait plein corres- 
pond au profil expérimental. 
La courbe avec cercles au profil 

calculé avec la correction 
d'Pcker ani 1OM0KS 085, 
en tenant compte des chocs 
électroniques 
u —2;et F, = 50 C. G.S$S.E:S,. 
La courbe avec croix au profil 
calculé avec les mêmes condi- 
tions, mais en prenant F, — 70 


G:G:S.E.5. 
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troniques. J'ai cherché à appliquer ce résultat à l'étude de la concen- 
tration des particules chargées dans le tube de Geissler employé pour 
l'observation des bandes de He,. | 

Ces mesures ont été faites par détermination des contours des raies 
de l’hélium neutre à la limite d’une série, située dans l’ultraviolet. Les 
résultats de ce travail ne sont pas exposés dans cette étude exclusive- 
ment consacré au domaine infrarouge. 


(Laboratoire des Recherches Physiques 
à la Sorbonne). 
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REVUE DES THÈSES 


Mile G. Pirrer. — Contribution à l'étude de l'absorption ionosphérique sur 
une fréquence fixe. 7'hèse Doctorat. Paris, 1960, 50 p., 38 fig. Édi- 
tions Revue Optique. 


Dès les premières études de l’ionosphère au moyen d’impulsions 
radioélectriques réfléchies par les couches ionisées, plusieurs théories 
avaient été formulées pour expliquer les variations d'amplitude des 
échos reçus. Mlle Pillet en donne une analyse très complète, puis, afin 
de préciser le mécanisme de la propagation des ondes radioélectriques 
dans les régions ionisées de la haute atmosphère, rappelle les formules 
de la théorie magnétoionique qui lui servent pour interpréter les résul- 
tats expérimentaux, et discute des conditions dans lesquelles elles sont 
applicables. On considère deux types de régions dans l’atmosphère : 
l’une « non déviative », où l’indice de réfraction est voisin de l’unité et 
le parcours rectiligne, et l’autre « déviative », avec un indice de réfrac- 
tion variable et une brisure de la trajectoire en incidence oblique. 

La mesure de l'absorption au moyen de l’étude de l'amplitude des 
signaux réfléchis par l’ionosphère en incidence verticale conduit à deux 
méthodes différentes pour utiliser un même ensemble de résultats expé- 
rimentaux. Dans l’une, on compare les échos réfléchis une fois et deux 
fois par l’ionc sphère ; dans la seconde on compare l’écho d'ordre un à 
l'amplitude qu'il devrait avoir s’il était réfléchi à une hauteur standard 


et sans absorption. 
Les expériences ont été faites au Laboratoire du C. N. E.T. à Domont 


(Seine-et-Oise) pendant trois années, deux fois par semaine, et aussi 


avec des Journées d’enregistrement continu. 
L’appareillage utilisé dans ces expériences comprend un émetteur 


d’impulsions de fréquence fixe 3,4 MHz, durées 200 ysec, fréquence 


de récurrence 50. Une antenne (folded dipole) émet des signaux pola- 
- 7. - LU » 

risés rectiignement. La puissance de crête est d'environ 1 kW. L'accord 

correct du récepteur sur la fréquence du signal d'émission est assuré 
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par une commande par quartz. Dans l'appareil récepteur, un discrimi- 
nateur permet de séparer les deux composantes magnétoioniques ordi- 
naire et extraordinaire de l’onde réfléchie par l'ionosphère, et d'éliminer 
la composante extraordinaire. Tous les phénomènes sont fixés sur enre- 
gistrements ; la manière d'obtenir ceux-ci et de les dépouiller est donnée 
avec de précieux détails. L'étude des valeurs obtenues pour | amplitude 
de l'écho réfléchi une fois sans absorption à la hauteur de référence a 
permis de conclure que, pour obtenir une valeur médiane mensuelle 
correcte de cette constante de l’appareillage, il était nécessaire de sélec- 
tionner les valeurs obtenues de nuit, en éliminant les mesures rendues# 
douteuses par la présence de l'amplitude de l’onde réfléchie une fois en 
présence d'absorption. | 

La comparaison des valeurs de l’absorption obtenues par les deux 
méthodes, à partir des mêmes données expérimentales montre une diffé=s 
rence systématique entre les résultats lorsque les mesures ont été effec-s 
tuées par réflexion sur la région F. 

Cette différence est d'autant plus grande que l'absorption mesurée ests 
plus forte, alors qu’elle est généralement négligeable lorsque la réflexions 
s’est produite sur une région E sporadique occultante (cas des moiss 
d'été). | 

En suivant les variations simultanées de l’amplitude des échos d’or 
dres un et deux, il apparaît que l’écho d'ordre deux présente un fading” 
lent plus prononcé que celui des échos du premier ordre et indépendants 
de celui-ci. Quand l'absorption est faible, on constate souvent que: 
l'amplitude de l'écho d'ordre deux devient égale ou supérieure à celle de“ 
l'écho du premier ordre, alors que l’atténuation de distance devrait la 
rendre inférieure. Ce renforcement de l'écho deux par rapport à celui! 
du premier ordre pourrait être expliqué en admettant l'existence de 
focalisations dues à des courbures des surfaces d'égale ionisation. | 

De ces résultats, l'auteur tire la conclusion importante suivante 1 
l’absorption doit être évaluée en comparant les échos du premier ordre! 
à la constante de référence : ce sout uniquement de telles valeurs expé- 
rimentales que l’auteur a introduit dans ses résultats. ; 

. Les courbes de variations diurnes mettent en évidence que l'abs0t rl 
tion présente des fluctuations irrégulières importantes d’un quart d'heure 
à l’autre. Pour caractériser l'absorption d’une journée donnée, il est 
donc insuffisant de faire une seule mesure pendant quelques minutes à 
midi local, mais qu’il faut plusieurs mesures dont on prend la valeur 
médiane. Ces courbes montrent aussi qu’une absorption sélective nota- 
ble se produit au voisinage de la fréquence critique de la région E et 
aussi que cette absorption sélective subie au voisinage du niveau de 


réflexion est moindre pour la région occultante que pour les régions E 
ou F. 


Les courbes mensuelles établies sur 30 mois présentent, pour une 
même heure, une forte dispersion des valeurs expérimentales indivi- 
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duelles, dues aux variations importantes de l'absorption d’un jour à 
Pautre. La courbe de variation saisonnière de l'absorption médiane men- 
suelle fait apparaître un maximum net en été et un minimum l'Kiver. 
D'autre part, l'absorption augmente avec l’activité solaire. En séparant 
les contributions propres des absorptions « déviative » et « non dévia- 
tive », on constate que la première qui se produit au voisinage du niveau 
de réflexion constitue une importante fraction de l’absorption totale 
mesurée et qu'il est indispensable d'en tenir compte dans l'interpréta- 
tion des résultats. 

Le travail de Mile Pillet se termine par une étude des fluctuations 
rapides de l'amplitude des échos du premier ordre qui montre que 
celles-c1 sont plus rapides en hiver pour les signaux réfléchis sur F ou 
sur E sporadique, plus rapides aux environs de midi local pour les 
signaux réfléchis en F. Ces fluctuations rapides ne semblent pas être en 
relation avec l'agitation magnétique. 
F. CamBou. — Amélioration des méthodes de spectrométrie des neutrons 

rapides. 7'hèse Doctorat. Paris, 1961, 166 p., 80 fig. Éditions Ser- 

vice Documentation. 


- La détection des neutrons est délicate car ils n’ont pas de charge et 
traversent les milieux matériels sans produire d'ionisation : on ne peut 
les déceler que par des effets secondaires. M. Cambou a cherché à réa- 
liser des détecteurs électroniques de neutrons rapides (quelques centai- 
nes de keV à 15 MeV) basés sur la diffusion élastique n — p, insensibles 
aux rayons y, et permettant la mesure du flux et la détermination de 
l'énergie. Les principes de la spectrométrie des neutrons rapides sont 
“définis en utilisant les lois du choc élastique en mécaniques classique 
et relativiste. | 

Dans un premier chapitre de son travail, M. Cambu décrit les comp- 
teurs proportionnels à protons de recul, remplis par un gaz bydrogéné, 
sous une pression de l’ordre de quelques kilogrammes par centimètre 
carré ; il a mis au point des méthodes soignées de fabrication qui lui ont 
permis de réaliser d'excellents compteurs contenant du méthane ou du 
 butane, dont la pression pouvait atteindre 5 kg/cm?. Une étude systé- 
|matique des caractéristiques de tels compteurs a été faite en utilisant 
des particules x émises par une source ponctuelle de polonium ou par 
lune atmosphère radivactive (radon et ses descendants). Ce procédé 
d'investigation s’est avéré plus commode que celui qui utilise des pro- 
tons, et la réponse d’un compteur à un proton se déduit aisément de sa 
réponse à une particule x. Le meilleur pouvoir de résolution (6 p. 100) 
est obtenu pour un cueflicient de multiplication de ] ordre de 1,5. 
_ Trois séries de mesures ont été faites pour étudier la réponse de ces 
nouveaux compteurs. L'étalonnage en énergie du compteur : été fait au 
moyen des spectres des neutrons monoénergétiques (700 keV — 3 MeV). 
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La résolution optimale est de l'ordre de 7 p. 100 pour le fonctionne- 
ment en neutrons, mais il est difficile de tenir compte des distorsions du 
spectre dues aux effets de bords. me 

Le spectre des photo-neutrons émis par une source Na — Be, avec 
un flux de rayons y importants a pu être enregistré avec une bonne 
précision et on en a déduit la valeur moyenne de l'énergie FE, des neu- 
trons, égale à 995 keV. 

Enfin on a étudié la répartition de l’énergie et du flux des neutrons 
de la réaction d (d, n) He suivant l’angle d'émission. Les spectres 
obtenus mettent bien en évidence la variation de l’énergie avec cet” 
angle, mais les effets de bords nuisent à la détermination du flux. 

Ces compteurs proportionnels, s’ils sont pratiquement insensibles aux 
rayons y, ont l’inconvénient d’être difficiles à préparer, les effets de 
bords y sont intenses et ils ont une faible efficacité. : 

Le chapitre suivant du travail de M. Cambou est consacré à la même 
étude systématique des compteurs à scintillations, modèles à scintilla-# 
teur organique (anthracène) ou minéral (CsI) recouvert d’un diffuseurs 
hydrogéné mince. La réponse de l’anthracène aux neutrons n'est pas 
proportionnelle à l'énergie : les spectres sont déformés et la correction 
possible faite avec une courbe d'étalonnage ne supprime pas l’inconvé- 
nient du fond dù aux rayons y. Avec l’iodure de cæsium, que l'on peut 
employer à l’air libre en larges couches minces, les protons donnent des 
impulsions lumineuses d'amplitude proportionnelle à leur énergie. Pour 
un faisceau de neutrons monocinétiques, on obtient un spectre rectan- 
gulaire de protons ; l’efficacité aux neutrons, liée à l’épaisseur du diffu- 
seur employé est petite (quelque 0,01 p. 100). La sensibilité aux rayons y “ 
reste très grande. H 

L'étude de la discrimination de forme et son application au tracé de" 
spectres de neutrons ou de particules « en présence d’un rayonnement y a 
fait l’objet d'une longue série d'expériences. Quel que soit Le scintillateur: 
employé, la grande efficacité aux rayons y limite l'emploi des compteurs # 
à scintillations pout la détection des neutrons rapides. Il a fallu élimi-* 
ner les impulsions dues aux rayons y. Pour l’anthracène les formes de 
l'impulsion de scintillation ont pu être décomposées en deux exponen- 
tielles dont les constantes de temps ont les valeurs 39.10-?s et 330. 10-98. 
Elles sont les mêmes dans les impulsions provoquées par les électrons 
ou dues aux protons. Dans ces dernières toutefois, la composante lente 
(24 p. 100) est plus importante que dans les impulsions dues aux élec- 
trons (10 p. 100). Pour l’iodure de cæsium. M. Cambu a étudié les for- 
mes des impulsions de scintillations pour des particules «, des protons 
et des rayons y. La proportion de la composante lente varie avec la 
nature des particules ionisantes, mais à l'inverse de l’anthracène, cette 
proportion est plus élevée pour les électrons 150 p- 100) que pour les 
protons (30 p. 100). Avec des montages électriques qu'il a réalisés, 
l’auteur a pu enregistrer des spectres de neutrons et de particules «, 
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totalement épurés du fond ÿ important qui peut les accompagner. 

Les méthodes de discrimination de forme ainsi étudiées ont enfin 
servi à l’étude de la diffusion des neutrons de 14,58 MeV par les noyaux 
légers (p et {). Avec un compteur à scintillateur minéral, où la réponse 
du cristal est linéaire pour protons et tritons, le spectre des ions de 
recul fournit directement la répartition f\®) de la diffusion dans le sys- 
- tème du centre de gravité. Le circuit discriminateur de formes ne per- 
met de compter que les impulsions dues aux particules chargées (plus 
de fond y), le flux des neutrons incidents est connu (étalonnage préala- 

ble), et une coïncidence entre l’arrivée de la particule « associée (départ 
d'un neutron) et l'impulsion du cristal minéral (recul d’un proton ou 
d’un triton après diffusion) permet d'éliminer les impulsions parasites 
qui auraient pu passer. 

M. Cambu a établi ainsi que l’anisotropie de la diffusion n —p ne 
dépasse pas 6 p. 100 à 14,58 MeV et a défini la fonction f{œ) : 


fie)= 1 + 0,034 cos o + 0,042 cos? ©. 


Pour la diffusion (7 —#), les mesures effectuées à partir d’une cible 
contenant 1: cm® de tritium viennent compléter parfaitement les valeurs , 
publiées par Seagrave et ses collaborateurs, à partir d’une source de 
20 000 curies de tritium. 


CONGRÈS ET RÉUNIONS 


4° Conférence internationale d'Électronique médicale et 14° Conférence annuelle 
sur les Techniques électriques en Médecine et Biologie (Waldorf Astoria), 
New York (U. S. A.), 16-21 juillet 1961. 


Cette conférence. patronnée par le Comité exécutif de Médecine et 


Biologie IRE-AIEE-ISA, sous les auspices de la 'édération interna- 


tionale d'Électronique médicale, est organisée par le Groupe d'Élec- 
tronique biomédicale de l'Institut des Ingénieurs Radio améri- 
cains. 

L’International Technical and Scientific Exhibition exposera par la 
même occasion, en association avec la conférence, les derniers équipe- 
ments et techniques de l’électronique médicale. 

Le programme de la conférence a été établi selon les thèmes fami- 
liers aux domaines de la technologie, de la médecine et de la biologie. 
Le programme s’étendra aux spécialisations médicales relevant entre 
autres de la technologie, telles que les ultra-sons et les hyperfréquences, 
les transducteurs, les calculatrices électroniques et la télémesure. Les 
séances se dérouleront sur les matières suivantes : 


SÉANCES PLÉNIÈRES. — Modèles mathématiques et biophysiques pour la 
simulation et l'analyse. — Les effets biologiques des radiations de fréquence 
et des champs de radiation d'hyperfréquence. 

Discussion pe Groupes. — Calculatrices électroniques pour la médecine et 
la biologie. — benne es de la technologie scientifique biomédicale. — 
L” électrocardiographie. — L'acoustique et les ultra-sons. 


Un système de traduction simultanée dans les quatre langues de la Confé- 
rence sera fourni selon les demandes. 

Président : Dr H.P. Schwan, Electromedical Division, Moore School of Elec- 
trical Engineering, University of Pennsylvania, Philadelphia 4, Pa. (USE 

Secrétaire général : Fourth International Conference on Medical Electro- 


nies, The Institute of Radio Engineers, 1 East 79th Street, New York 21, 
NAN US. A): 
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CIRCUITS INTÉGRATEURS 
ET DIFFÉRENTIATEURS 


(APPLICATIONS AU FILTRAGE 
ET A L’ACOUSTIQUE) 


Par Prerre BRUN 


INTRODUCTION 


Les circuits intégrateurs et différentiateurs ont reçu des applica- 
tions extrèmement nombreuses dans la physique moderne. Les cal- 
culateurs analogiques et les systèmes d’asservissement, entre autres, 
résolvent les équations différentielles qui leur sont posées par l’inter- 
médiaire de courants électriques intégrés et différentiés par les cir- 
cuits en question. 

Dans ce travail, nous nous sommes limité à l’étude de quelques 


_ applications de ces circuits dans le domaine des fréquences audibles. 


La première partie est consacrée à l’étude des circuits de base. 
Elle débute par une rapide revue de différents procédés connus pour 
s'arrêter aux intégrateurs et aux différentiateurs à contre-réaction 
qui sont étudiés en détail. Pour les applications envisagées, en effet, 
il n’est pas nécessaire de rechercher une précision aussi rigoureuse 
que pour les calculateurs ; par contre, le domaine des fréquences 
d'utilisation est relativement étendu, d'autant plus que c’est l’inter- 
valle relatif (chiffré par exemple en octaves) que l’on doit pren 
en considération. 

La deuxième partie concerne l'application des procédés de diffé- 
rentiation et d'intégration étudiés, aux courants conversationnels 
ou musicaux. L'essentiel du travail a consisté en la réalisation d’un 
appareil d'étude permettant d'obtenir les dérivées et intégrales suc- 
cessives d’un courant périodique. On peut ainsi effectuer un certain 


(1) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
17 décembre 1960 devant la Commission d'examen. 
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nombre de combinaisons linéaires des courants obtenus. La suite 
traite des applications à l’acoustique musicale et à la parole, ainsi 
que de quelques autres utilisations particulières. 

La dernière partie est uniquement consacrée à des applications 
aux mesures électriques proprement dites. L'étude des propriétés 
de filtrage obtenues par combinaison linéaire de circuits intégrateurs 
ou différentiateurs a conduit à la réalisation d’un circuit anti-réson- 
nant de type nouveau dont les applications sont examinées en 
détail. En manière de conclusion on a établi un parallèle entre 
notre circuit, d’une part, le pont de Wien et le circuit dit « en 
double T », d’autre part. Il ressort de cette comparaison que les 
équations ayant même forme dans les trois cas, l’étude qui a été 
faite, en particulier en régime transitoire, a une portée beaucoup 
plus grande puisqu'elle est valable pour au moïns deux autres cir- 
cuits connus et de structure nettement différente. 


PREMIÈRE PARTIE 


« 


CHAPITRE PREMIER 


Circuits intégrateurs. 


1) Généralités. Il existe de nombreux montages intégrateurs. 
Ils font appel à des combinaisons comportant en général une résis- 
tance pure et un élément réactif, inductance ou condensateur. Des 
considérations pratiques conduisent à éviter autant que possible 


(4 
‘A 
Fig. 1. — Intégrateur Miller et schéma équivalent. 
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l'emploi des inductances qu’il est extrêmement difficile de réaliser 
correctement. Restent les groupements de résistances et de conden- 
sateurs. Le circuit intégrateur de base étant constitué par une résis- 
tance et un condensateur montés en série, on peut améliorer très 
sensiblement ses caractéristiques en faisant usage d’un amplificateur 
apériodique ; c’est l’intégrateur à contre-réaction, universellement 
employé à l’heure actuelle. 


2) L’intégrateur à contre-réaction parallèle. — L'intégrateur à 
contre-réaction parallèle ou intégrateur Miller est schématisé (fig. 1). 
Il comporte un amplificateur apériodique de gain A soumis à une 
contre-réaction sélective par le circuit pC. Si 8 désigne la fraction 
de la tension de sortie ramenée à l’entrée, c’est-à-dire le facteur de 
contre-réaction, le gain À d’un amplificateur soumis à une contre- 
réaction parallèle devient 

r . 1 — B)A 
RTE LE 
Dans le cas présent, on obtient ainsi : 


— À 
[1 + jeCo(A + 1) 


A est, en général, très supérieur à l’unité ; pour les fréquences assez 
crandes pour que le produit 2CoA soit supérieur à 1, on aura 


I 


0 jpCo 


ce qui revient à dire que l'intégration sera rigoureuse. 


T 


Le déphasage réel & n’est cependant jamais égal à = . Il est donné 


par 


2 


tg © — — pCwA. 


D 


Avec un circuit simple composé d’une résistance 9 en série avec un 
condensateur C, on aurait un déphasage + donné par : 


tg g = — pCo. 


Pour une constante de temps oC déterminée, la constante de temps 
effective de l’intégrateur Miller est A fois plus grande que celle d’un 
circuit simple. 

On pourrait penser que l’intégrateur à contre-réaction est équi-. 
valent à un circuit simple de constante de temps pC(A + 1), suivi 
d’un amplificateur apériodique de gain A. En réalité, il présente 
d’autres avantages que nous allons énumérer. 

La contre-réaction appliquée à l’amplificateur a tout d’abord pour 
effet de diminuer son impédance interne ; elle est, en effet, divisée 
par le taux de contre-réaction et devient, si Z; est sa valeur initiale : 
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72 = HG + ice) 
1, : A VojoC® 


Si Ja constante de temps eC est suffisante, ce qui est en général | 
le cas, l’impédance interne est pratiquement égale à l’impédance 
interne sans contre-réaction divisée par le gain. 

Par ailleurs, on obtient, avec l’intégrateur Miller, une améliora- 
tion sensible du rapport signal/bruit de fond. La tension de bruit : 
d’origine thermique, dans un circuit intégrateur simple pC a, pour 
carré moyen, dans un intervalle do : 

v2 NE: 2KTe | do ; 


x 1 + pC?w? 
en intégrant de o à w tel que pCo > 1, on obtient : 
KT 


Ne 
Sn Vi= 


K étant la constante de Boltzmann et T la température absolue. A la 
sortie de l’amplificateur apériodique de gain A, on aura : 


KT A? 


À Vas 
V, — G . 


On réalisera l’intégrateur à contre-réaction de même constante 
ï de temps que ce circuit en prenant le même condensateur C et une 
‘f résistance A fois plus petite. On obtient alors comme tension de 
ÿ bruit dans l'intervalle de o à w : 


Re KTA 
Ve == C . | 


Les tensions V, et V, sont dans le rapport 4/ A. Avec un amplifi- | 
cateur de gain 100, on obtient donc 
une amélioration de 20 dB du rapport 
signal/bruit en utilisant un intégra- | 
teur Miller. 

Enfin, la contre-réaction à laquelle 
est soumis l’amplificateur a pour effet 
de réduire la distorsion de non-linéa- 
rité et d'augmenter la stabilité. 4 

Pour ces raisons, nous avons adopté 
des intégrateurs à contre - réaction 
parallèle. 
pate Le schéma de principe des intégra- 
teurs réalisés est donné figure 2. On a 
fait usage de l’un des éléments d’une : 
double triode 12 À x 7 qui, dans les conditions d'utilisation, donne 
un gain de 50 environ. La constante de temps effective des intégra- 
teurs est ainsi de l’ordre de 1/4 de seconde. Le déphasage parasite, par 
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rapport à la valeur théorique 7/2, est ainsi inférieur à 1°, à »0 pério- 
des par seconde que l’on a choisi comme limite inférieure des fré- 
quences d'utilisation. 


3) Influence de la bande passante de amplificateur. -— Dans 
tout ce qui précède, on a supposé que le gain de l’amplificateur était 
réel. En réalité, plusieurs constantes de temps inévitables appa- 
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Fig. 3. 


raissent dans le montage. On a représenté, figure 3, une triode mon- 
tée en amplificatrice classique et le schéma équivalent. On a figuré, 
en pointillé, les capacités grille-plaque Cgp, grille-cathode Cgk, et 
plaque-masse y. La capacité grille-cathode est faible et son influence 
d'autant moins grande que grille et cathode sont à des potentiels 
voisins. La capacité grille-plaque est en parallèle sur la capacité 
d'intégration et peut être considérée comme incluse dans cette der- 
nière. Il nous reste à examiner l'influence de la capacité y et de la 
capacité Cx de découplage de la cathode. 

Aux très basses fréquences, seule intervient la capacité de découplage 
C, de la cathode. Il est, en effet, toujours possible de la choisir 
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telle que la constante de temps R;Cz soit grande devant la constante 
de iemps d'intégration. 
On peut alors écrire : 


Le déphasage correspondant « sera donné par 


&C,R;?(K + 1) 
BC IR ER, + (RE Rd + RyCpoUR, + R 


p) 
Il est nul pour w — o et pour © très grand. Il passe par un maxi- 
mum pour une pulsation ©, donnée par : 


Ri+R, + (K+1)Ry 
R;+R,)R}ÈCRE 


2 
Qg° = 


Avec les valeurs du montage de la figure 2 on aura &ç* = 3. La 
valeur de 4 pour &w — w, est alors de 30° environ. 

En réalité, la constante de temps d'intégration est suffisante pour 
que son effet se fasse déjà sentir. Pour calculer la phase réelle 9, 
il faudrait porter l'expression du gain complexe dans celle donnant 
le gain de l’intégrateur. Il n’est pas nécessaire d’effectuer le calcul w 
complet, il nous suffit de savoir que l'influence de la constante de 
temps R;C, n’est pas négligeable et qu'il faut la choisir assez grande. « 

Aux fréquences élevées, par contre, c’est la capacité plaque- 
masse y qui va jouer un rôle prépondérant. L’impédance de charge 
se met sous la forme : 

jee 
x IYeR, 

On en tire facilement le gain complexe A. En portant sa valeur 

dans l'expression du gain de l’intégrateur, on obtient pour la phase : 


. 


CO TL ET ET TT | 


: : # 
O[KR,6C + pC(R; + Rj) + FRERES de | 
RCYR;R,, re - 


tg p — 


en négligeant les termes de degré inférieur. Lorsque w augmente 
indéfiniment, © lend vers o par valeurs positives ; il vaut 90° pour 
une pulsation w donnée par : 


ct 


&? — Ur - 
CR;eYR, # : 


Toujours pour les fréquences élevées, on peut calculer une valeur! 


approchée du gain en ne tenant compte que des termes de plus haut. 
degré ; il vient : À 
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On voit bien apparaître les deux constantes de temps RC et py. La 
décroissance est de Æ alors qu'elle serait en k pour une intégration 
rigoureuse. 

La courbe tracée figure 4 est le diagramme complet du circuit 
intégrateur, c'est-à-dire le lieu de 
l'affixe du gain complexe lorsque w 
varie de o à l'infini. 

L'intégration n'est donc jamais 

rigoureuse avec les circuits à contre- 
réaction parallèle. Indépendamment 
du terme parasite inhérent au prin- 
cipe de l’intégrateur Miller, la 
bande passante finie de l’amplifica- 
teur limite la précision de l’opé- 
ration. Pour les applications que 
nous envisagerons par la suite, ces 
erreurs sont absolument sans impor- 
tance ; il n'en est évidemment pas de même dans les calculateurs 
analogiques où elles peuvent fausser les résultats [4]. 


CHAPITRE I 


Circuits différentiateurs. 


1) Généralités. -— De nombreux procédés électriques de différen-. 
tiation ont été expérimentés ; une étude comparative des divers 
montages à été effectuée il y a quelques années par R. Counord. 
On peut citer, en particulier, les circuits à transformateurs utilisés 
par J. Rateau pour résoudre certaines équations différentielles con- 
cernant des problèmes de régulation [6]. Depuis longtemps d’ailleurs 
ces problèmes intéressaient les physiciens (rhéographe Abraham) 
jusqu’à ce que les montages électroniques apportent des solutions 
élégantes et suffisamment rigoureuses. 


2) Différentiateur à contre-réaction parallèle. Le schéma de 
principe donné figure 5 est tout à fait semblable à celui de l’inté- 
grateur. On a simplement interverti le rôle de la résistance ? et de 
la capacité C. On obtient immédiatement : 
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La différentiation sera satisfaisante dans la gamme des fréquences 
telles que pCw << A. 

Comme pour l'intégrateur, 

“6 l’impédance interne est divisée par 

le taux de contre-réaction ; elle 


c devient : 
SE l 
1 GAL THIS CRE 
© Li = Li (A + 1) + jpCo ” 
fe 5 La constante de temps effective 


Fig. 5. — Difiérentiateur est Fa Du point de vue du bruit de | 


RIRE ARS allèle. WE Le ARE 

RS A nd fond, le calcul est aussi le même que 

celui qui a déjà été effectué. Avec # 
- . . be LA . ’ » 

un circuit simple & C’, on obtient, aux bornes de 9°, une tension dont 

le carré moyen a pour valeur dans l'intervalle de 0 à © : 


—  2KT 
V2 = a Arc tg p'C'o. 


Pour que les deux circuits soient équivalents, il faut prendre 
ut 
CG 


C . : L « 
= Fe et amplifier, avec un gain À, ce qui donne en sortie : 


es 2KTA? Co 
Vè=—S Arcig e ; 


Avec le circuit à contre-réaction, on obtient, en supposant tou- 
jours la tension de bruit localisée dans la résistance 0 : 
2KT eCw 


NACRE Rae 
NE RER Et 


On peut faire G — C’ et l’on a : 


LS es Dos dé it node: déenie  <oGai « 


Ps | 

N,? 3 

Le résultat est le même que pour le circuit intégrateur. 

4 

3) Influence de la bande passante de l’amplificateur. — Lesil 
constantes de temps parasites sont évidemment les mêmes que celles 


qui interviennent dans l'étude de l’intégrateur. Toutefois, la capa- 

. grille-plaque peut jouer un rôle important, précisément par effet 
iller. | 
Pour les applications envisagées, on n’a cependant pas jugé néces- 

saire de faire appel à des penthodes. | 
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L'influence des capacités grille-plaque et plaque-masse a été étu- 
diée à propos de l'intégrateur. On peut simplifier le problème en 
supposant que ces capacités ne jouent un rôle que pour des fré- 
quences assez élevées pour que le cir- 
cuit de différentiation soit sans effet. 
En ce cas, le diagramme complet aura 
l’allure de la figure 6. En fait, les dif- 
férentes constantes de temps intervien- 
nent simultanément. 

Ces raisons font qu'il est beaucoup 
plus difficile de réaliser un différentia- 
teur qu'un intégrateur ; c’est la raison 

« pour laquelle les calculateurs analogi- 
* ques n'utilisent, en général, que des 
circuits intégrateurs. 


Le montage pratique est repré- 
senté figure 7. La triode 12 À x 7 pro- 
cure un gain en tension de 50 environ avec les valeurs indiquées. 
La constante de temps effective est de o,1 microseconde. Le dépha- 


sage parasite est ainsi inférieur à 1° à 10 000 Hz. On remarquera 


nc ds fe ri dé. N:).° TS 


Le 4 


. 
| 


} Ja seconde triode à charge cathodique. Sa présence est indispensable 
F par suite de la liaison à courant continu imposée par la résistance 0. 
» Dans la suite de ce travail, on trouvera certains schémas de différen- 
 tiateurs légèrement différents ; les modifications portent uniquement 
sur la triode de couplage, ce qui ne change en rien le fonctionne- 
ment de l’ensemble. 
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CHAPITRE Ill 


Étude de la qualité des circuits. 


Le tracé de la courbe de réponse amplitude-fréquence est, en 
général, le critère de départ lorsqu'on étudie un quadripole actif 
ou passif. Dans le cas des circuits intégrateurs et différentiateurs 
que nous avons étudiés, cette courbe ne présente pas grand intérêt. 
Dans la gamme des fréquences acoustiques, de 0 à 20 000 Hz, les 
courbes que l’on obtiendrait seraient des droites de pente 6 dB 
par octave. En fait, il est beaucoup plus intéressant de rechercher 
la courbe de description de phase. Nous avons plusieurs fois insisté 
sur l'importance de la phase et nous y reviendrons ultérieurement. 
En tout état de cause, il n’est guère possible de tracer expérimenta- 
lement la courbe de description de phase, c’est-à-dire le déphasage 
entre la tension d'entrée et la tension de sortie en fonction ‘de la fré- 
quence. En effet, les mesures de déphasages sont parmi les plus 
difficiles. La méthode de Lissajous ne donne pratiquement qu'un 
ordre de grandeur. Les phasemètres sont des instruments peu cou- 
rants et leur précision est médiocre pour les faibles déphasages. Il 
est préférable d'utiliser une méthode qui renseigne à la fois sur 
la réponse en amplitude et en phase : l’étude en régime transitoire. 
Nous ne nous étendrons pas sur les détails de principe de cette 
méthode très utilisée à l’heure actuelle. 

Dans le cas d’une onde carrée, on peut calculer que l’harmo- 
nique 11 a une amplitude qui n’est que 9,1 p. 100 de celle du” 
fondamental, celle de l’harmonique 25 ne représentant plus que” 
4 p. 100. On a affaire à un spectre de fréquence étendu mais limité. 
L'onde carrée est, pour cette raison, particulièrement intéressante# 
pour l'essai des amplificateurs, aussi bien dans le domaine de la” 
basse fréquence que pour les fréquences plus élevées (amplificateurs 


à large bande du type amplificateurs de videofréquences en télé-w 
vision). 


Le 


“of 


… 


L'onde triangulaire « en dent de scie », par contre, n’a qu'une 
étendue spectrale assez limitée, puisque l’harmonique 3 ne repré-" 
sente plus que 11 p. 100 du fondamental. On a ici affaire à une” 
série très rapidement convergente et les circuits destinés à produire, 
et à transporter une telle onde ne nécessitent pas de précautions“ 
spéciales. 


1 


Beaucoup plus délicate est la question des impulsions qui ont 
théoriquement un spectre uniforme s'étendant à l'infini. Ces types 
de signaux sont intéressants pour nous en ce sens qu'ils corres-. 


: 
L 
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-pondent à la différentiation d’un signal carré. Toutefois, de telles 
impulsions sont impossibles à produire et à reproduire rigoureuse- 
ment. Elles sont impossibles à produire car aucun circuit différen- 
tiateur ne peut avoir la bande passante infinie nécessaire d’une part ; 
d'autre part, les générateurs de signaux carrés ne délivrent, en fait, 
que des trapèzes dont les côtés présentent toujours une certaine 
pente qui fait que le « temps de montée » n’est jamais nul. Par 
“ailleurs, les oscillographes, si- perfectionnés soient-ils, ne peuvent 
“prétendre permettre l'observation d’impulsion de durée infiniment 
-courte et d'amplitude infiniment grande (*). 
Les oscillogrammes que nous avons relevés ont été obtenus à par- 
tir d’un circuit expérimental dont le schéma est donné figure 8. Le 
- générateur de signaux rectangulaires et l’oscillographe double trace, 
“quoique tous deux de bonne fabrication, ne pouvaient prétendre à 
l'étude de signaux aussi brefs que ceux que l’on pourrait obtenir 
-en différentiant une onde carrée. 


sortie differentioteur 


| 


Fig. 8. 


La première série d'’oscillogrammes concerne l'intégration d’une 
“onde carrée fournie par le générateur. On a opéré pour les fré- 
'quences/de 25, 50, 100, 200, 5oo et 1 000 Hz. La constante de temps 
du circuit intégrateur était de 15.107* seconde. On à profité de 
ce que l’oscillographe utilisé possédait deux faisceaux pour photo- 
 graphier simultanément l’onde obtenue avec un circuit simple RC. 


“ (*) Il existe dans le commerce des oscillograplies spécialement conçus 
_ pour l'observation de signaux très brefs. Ces oscillographes possèdent des 
amplificateurs à très large bande passante et des dispositifs spéciaux tels 
une post-accélération déclenchée uniquement pendant la durée de l'impulsion. 


pu 
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On peut se rendre immédiatement comple que jusqu’à la fréquence 
de 500 Hz, un tel circuit déforme considérablement le signal ; les 
portions d’exponentielles sont particulièrement visibles jusqu'à 
00 Hz. En dessous de cette fréquence, on a un signal qui finit par 
se rapprocher du signal carré d’entrée. 

La deuxième série d’oscillogrammes correspond à la différentiation 
d'un signal carré. La constante de temps du circuit était de 
16.107° seconde. 

On a, là aussi, photographié simultanément les résultats obtenus 
avec un circuit RC simple de même constante de temps. Les fré- 
quences de mesures sont 1 kHz, > kHz, 5 kHz, 10 kHz et 100 kHz. 
À r 000 kHz, où la différentiation est la plus rigoureuse, on se rend 
compte aisément des difficultés signalées plus haut. On n'’aperçoïit, 
en fait, qu'un trait horizontal ; avec le circuit RC simple, on dis- 
tingue encore la portion d’exponentielle. Aux fréquences plus éle- 
vées, à 10 000 Hz par exemple, le circuit actif donne de bons résul- 
tats mais les portions d’exponentielles apparaissent. A vrai dire, 
et comme nous l'avons signalé déjà, il est pratiquement impossibles 
de tirer des conclusions de tels oscillogrammes vu limperfection du 
dispositif d'observation. Par contre, un simple coup d'œil permet de 
juger des résultats déplorables obtenus à cette fréquence avec le 
circuit simple RC. 

La troisième série d’oscillogrammes, enfin, concerne les résultats“ 
obtenus par la mise en série d’un intégrateur et d’un différentiateur. 
L'onde carrée injectée à l’entrée du circuit doit être retrouvée inté- 
gralement à la sortie. 

On a opéré aux fréquences de 25, 50, 100, 200, 500, 1 000, 2 000," 
D 000, 10 000, 20 000, bo 000 et 100 000 Hz. Les constantes de” 
temps étaient celles utilisées précédemment. Jusqu'à 100 Hz, l’oscil- 
logramme est déformé par les défauts dus à l’intégrateur. Au-dessus * 
on peut constater que le résultat est satisfaisant. 

Aux fréquences de 100 et 50 kHz, l’allure du signal est altérée. 
On peut cependant constater que l’oscillogramme de la tension 
d entrée est lui aussi déformé, ce qui nous permet de penser que 
les défauts remar qués relèvent autant du dispositif de mesure que 
des circuits étudiés proprement dits. D'ailleurs, la bande passante 
de 1 oscillographe utilisé n’est absolument pas suffisante pour obser+ 
ver un signal Carré à 100 kHz étant donné que la chute d’amplifi- 
cation est de 6 dB à 350 kHz. On peut conclure que les circuits 


réalisés ont une réponse transitoire très satisfaisante dans tout le 
domaine des fréquences acoustiques. 
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DEUXIÈME PARTIE 


APPLICATION, À L’ACOUSTIQUE, 
DES CIRCUITS INTÉGRATEURS ET DIFFÉRENTIATEURS 


CHAPITRE PREMIER 


Réalisation d’un intégrateur-différentiateur à 7 voies. 


Nous avons réalisé un appareil qui permet d'obtenir un signal 
intégré une, deux ou trois fois, ou différentié le même nombre de 
fois. La tension de sortie est la somme des tensions ainsi obtenues, 
chacune étant dosable à volonté en amplitude. 

L'appareil est destiné à être employé dans la gamme acoustique. 
La gamme de fréquences a été choisie au départ de 20 à 10 240 pério- 
des, ce qui correspond à une étendue de 9 octaves. L'étude a donc 
été faite de manière que l’appareil effectue, sur le signal à étudier, 
les opérations de différentiation et d'intégration successives avec 
le maximum de précision dans la gamme choisie. Toutefois, nous 
allons voir que les questions de dynamique sont particulièrement 
importantes dans une telle réalisation. 

Pour tout quadripole actif, on définit la dynamique comme le rap- 
port de la tension maximum à la tension minimum que l’on peut 
obtenir aux bornes de sortie. La tension maximum est limitée, bien 
avant la saturation, par l’apparition de la distorsion non linéaire 
ou distorsion d’harmoniques. Quant à la tension minimum, elle 
est fixée par le bruit de fond. 

Considérons alors un intégrateur simple ; si la tension d'entrée 
est constante, la tension de sortie est proportionnelle à la fréquence. 
En coordonnées logarithmiques, ce sera une droite de pente — 6 dB 
par octave. Si done nous voulons réaliser un intégrateur fonction- 
nant entre 20 et ro 240 périodes, il faudra que sa dynamique soit 
de 54 dB. Si nous voulons intégrer deux fois, la dynamique pas- 
sera à 108 dB et si nous voulons intégrer 3 fois à 162 dB, chiffre 
considérable qui dépasse de très loin ce qui est réalisable. Si nous 
voulons intégrer trois fois un signal, il faudra donc nous résoudre 
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à voir la tension de sortie tomber assez rapidement dans le bruit de 

fond de l'appareil. 
Ainsi, après trois intégrations successives, la bande passante se 

trouvera approximativement réduite à l'intervalle 20-100 périodes. 


dt im "à 


vrÈ- 


Le schéma fonctionnel de l’appareil est celui de la figure 9. On 
y reconnaît un canal direct et deux canaux dérivation et intégra- 
tion. Chaque canal intégrateur ou différentiateur est constitué par, 
3 circuits en cascade, chacun intégrant ou dérivant une fois. On. 
y reconnaîtra les circuits étudiés précédemment. Les liaisons qui” 
permettent de prélever la dérivée première, seconde ou troisième, « 
ou les intégrales de même ordre aboutissent à un circuit mélangeur 
qui comprend 7 triodes. Chaque voie attaque une grille par l’inter- 
médiaire d'un potentiomètre. La résistance de plaque est commune 
aux triodes mélangeuses. On remarquera la faible valeur de cette. 
résistance. La tension « plaque » varie ainsi suffisamment peu, 
lorsqu'on applique un signal sur une grille, pour que l’on n’ait pas. 
à craindre la naissance d’une distorsion d’intermodulation. | 

Les diverses tensions dirigées vers les potentiomètres de mélange 
sont prélevées sur des cathodes de manière à avoir une source à: 
basse impédance et à ne pas perturber le fonctionnement des étages 
différentiateurs et intégrateurs. On a choisi les constantes de temps 
de manière que le gain en tension des intégrateurs soit de 1 à 


à 
_5o périodes et celui des différentiateurs égal à 1 à ro 000 périodes. 


Les résultats concernant les phases sont rangés dans le tableau 
suivant : 


F. 
à . 
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Ze CIRCUITS INTÉGRATEURS ET DIFFÉRENTIATEURS 80 | 
| £ | | TE 
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| Signal | direct D, | Ds | Ds | U ta | LE | 
| | | | | | | 
| | | || 
| | RTE | Le À | l 
| Phase | SENS T RES = x” | SD 2 
| Lxz | Op E e dc | 
| | à 
| IF | 


Nous constalons, par exemple, que la dérivée première et la 
- primitive sont en opposition de phase, ce qui fait que pour une 
” certaine fréquence il peut y avoir annulation de la résultante, Nous 
- reviendrons plus loin sur ce point. Toutefois, il a été prévu sur 
l'appareil réalisé la possibilité de ramener toutes les phases des | 
différentes composantes aux valeurs : ce 


W | ei 


O ou 


par le jeu d’inverseurs de phase commutables. 
Si nous considérons le cas de la plupart des amplificateurs, on 
obtient une courbe de réponse amplitude-fréquence rectiligne dans 
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une gamme de fréquences suffisamment large pour que la déforma- à 
tion des signaux transitoires observée soit attribuée à la distorsion Tu. 

- de phase. Il ne faut pas oublier, en effet, que la phase varie, en LEA 
général, beaucoup plus vite que l’amplitude au voisinage des fron- Dr. 
- tières de la bande passante. Pour un simple circuit RC, par exemple, IS 


& 
4 


la phase est déjà de 45°, alors que l’amplitude n’a varié que de 
3 dB. Malheureusement, la phase n’est, en général, pas propor- se: 
» tionnelle à la fréquence et les signaux transitoires sont très déformés. | 
_ Nous avons insisté sur ces points pour montrer l'intérêt des inté- 
grateurs-différentiateurs réalisés pour lesquels phase et amplitude 4 


sont parfaitement déterminées. s 
Pour en revenir à la description succincte de l’appareil réalisé, ci 
il reste à décrire rapidement les circuits d'entrée, de sortie et d’ali- PAT 


mentation. 

L'appareil a été réalisé sur deux châssis superposés. Le châssis 
supérieur supporte la chaîne de différentiation et d'intégration, les 
 inverseurs, le commutateur de phase et les étages d'entrée et de 
sortie. 


L'étage d’entrée ne présente pas de particularité. IL comprend Se 
une triode amplificatrice de tension, un potentiomètre de gain géné- rg 3h 
ral et un étage de couplage à charge cathodique. La sortie de cet 

ÿ 


étage est reliée par un câble blindé au châssis supérieur où se 
situe l'entrée de la chaîne de différentiation et d'intégration. La 
capacité du câble étant d’une cinquantaine de picofarads justifiait ÉE: 
un étage à charge cathodique de faible impédance interne (500 ohms TRE 
environ). 
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De même. la sortie de l'étage mélangeur situé sur le châssis supé- 
rieur est relié par un câble blindé à l’étage de sortie situé sur le 
châssis inférieur. Cet étage de sortie comporte une double triode 
à charge cathodique, les deux éléments étant connectés en paral- 
lèle. On obtient ainsi une impédance interne faible qui permet 
l'utilisation de câbles de liaison relativement longs sans avoir à 
craindre d’affaiblissement sur les fréquences élevées. 

Le châssis inférieur supporte, enfin, l'alimentation. L’alimenta-n 
tion haute tension est stabilisée. Elle comprend une lampe de débit 
qui joue le rôle de vanne régulatrice et une lampe amplificatrice de 
la tension d'erreur. Cette tension d'erreur est obtenue en comparant 
une fraction de la haute tension à une tension fixe de référence obte- 
nue à partir d’un tube à néon. 

La constante de temps d’une telle régulation est naturellement 
extrêmement faible, pratiquement nulle, puisqu'elle ne comporte 
aucun élément réactif. De plus, en agissant sur le potentiomètre 
prélevant la fraction de la tension d'utilisation appliquée sur la 
grille de la penthode amplificatrice de la tension d'erreur, on peut 
faire varier la valeur de la haute tension régulée. Dans le montage 
réalisé, cette haute tension est de 200 volts. 

Nous allons maintenant etaminer les différentes courbes de réponse 


que l’on peut obtenir avec l’appareil et faire quelques commentaires” 
à ce sujet. 


CHAPITRE Il 


Étude des performances 
de l’intégrateur-différentiateur à 7 voies. 


» 
r 


L'étude de l'appareil a porté, en fait, uniquement sur les courbes 
de réponse amplitude-fréquence sur lesquelles nous allons nous” 
étendre plus longuement. “+2 

On peut, toutefois, dire un mot en ce qui concerne la sensibilité 
de l'appareil et la dynamique utilisable, c’est-à-dire le rapport signal /* 
bruit. { 

La sensibilité dépend évidemment du gain des étages d’entrée® 
el de sortie. Au cours des essais qui ont été effectués, ces étages ont. 
subi diverses modifications portant soit sur leur gain, soit sur les 
impédances d'entrée et de sortie. Ces transformations se sont avérées 
nécessaires pour la liaison de l’appareil à diverses sources, préam-. 


ee : à 
plificateurs de microphone, magnétophone, tourne-disque. Nous ne“ 


donnons pas de valeur précise en ce qui concerne cette sensibilité. 
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qui peut être modifiée suivant le cas, étant entendu que le gain de 
la chaîne d'intégration et de différentiation proprement dite est de 1 
aux extrémités du spectré ou, pour toute la bande, dans le cas de 
la voie directe. 

La dynamique est définie comme le rapport signal/bruit de 
fond, le signal étant déterminé par la distorsion maximum accep- 
table. 

Dans le cas des intégrateurs et des différentiateurs, le bruit de fond 
est pondéré par la forme même de la caractéristique amplitude-fré- 
quence. Les intégrateurs seront affectés d’un bruit de fond où pré- 
domineront les fréquences basses et tout particulièrement les ron- 
flements, composantes à 5o périodes et leurs multiples. Par contre, 
les différentiateurs feront apparaître un bruit de fond à prédomi- 
nance nettement aiguë. 

En ce qui concerne le signal maximum que peut délivrer un étage, 
intégrateur, différentiateur, ou voie directe, il est, en principe, le 
même à peu de choses près puisque l’on a fait usage des mêmes 
lampes travaillant sensiblement dans les mêmes conditions. Toutefois, 
la présence d’un étage d’entrée commun à tous les circuits change 
le résultat, car cet étage ne saurait délivrer plus qu'une certaine 
tension. Si cette tension est très largement suffisante pour moduler 
à fond la voie directe, si elle peut aussi moduler à fond les intégra- 
teurs à 20 périodes, elle n’est plus suffisante pour eux à r 000 pério- 
des où, pour la même tension de sortie, l’intégrateur simple nécessite 
une tension d'entrée 100 fois plus forte environ. Nous définirons 
donc le signal maximum pour les extrémités du spectre où les inté- 
grateurs et différentiateurs ont un gain de #. 

On peut définir le signal maximum admissible comme étant celui 
pour lequel la distorsion est de 1 p. 100, encore qu’une telle dis- 
torsion soit certainement peu sensible à l'oreille humaine et que 
l’on soit loin de la saturation par écrêtage. Dans ces conditions, on 


obtient les résultats du tableau suivant : 
| | | 
LE h | | Ho | Direct | D, ps D, 
| | 
be 66 4B | 744B- | 744B | 7548 | 66aB | 734B | ro dB | 
Il | | | 
_ Passons maintenant à l'étude des courbes de réponse amplitude- 


fréquence que l’on peut obtenir. : 
Les courbes ont été relevées par la méthode classique ; la tension 


d'entrée étant maintenue constante, on note les variations de la 
tension de sortie lorsque l’on fait varier la fréquence. 


Qr à 


AU SR 


‘utilisée séparément. On peut donc tracer ces courbes, le commuta- 
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On a utilisé, pour ce faire, un générateur basse fréquence à bat- 
tement couplé mécaniquement avec un enregistreur logarithmique, 
appareillage qui permet le tracé direct de la caractéristique ampli- 
tude-fréquence. * 

L'enregistreur logarithmique est du type à potentiomètre asservi ; 
le pouvoir de résolution avec un potentiomètre de 50 dB est de 
l'ordre du demi-décibel et la constante de temps suffisamment faible 
pour la rapidité de variation des tensions inscrites. 

L'ensemble enregistreur-générateur donne une courbe de réponse 


, amplitude-fréquence rectiligne de 4o à 20 000 Hz, avec une chute 


de > dB à 20 Hz. 
Nous avons tout d’abord enregistré les courbes de réponse de cha- 
eune des. 7 voies de l'appareil. Nous avons signalé plus haut la pos-w 
sibilité offerte par l'appareil de ramener toutes les phases à o ou z/2. 
Toutefois, le changement de phase de x introduit par les inverseurs 
ne modifie naturellement pas la courbe de réponse de chaque voie 


20 


teur permettant l'inversion des phases étant placé sur l’une quel- 
conque de ses deux positions. : 

La courbe n° r est la courbe de réponse de la voie directe ; on peut # 
constater qu’elle est rectiligne de 100 à 20 oo0o Hz. La chute aux” 
basses fréquences est de l’ordre de 3 dB à »0o Hz. Si l’on tient” 
compte de la chute de > dB due à l’ensemble enregistreur-généra- # 
teur, on peut conclure que la chute d'amplification de la voie directe # 
n’est que de 1 dB à 20 Hz. : 

La courbe n° 2 concerne la première différentiation. On peut cons- 
tater que la pente de la courbe est bien de 6 dB par octave à la 
précision près de l’enregistreur. On peut également remarquer que 
entre 100 et 20 000 Hz la variation de la tension de sortie est de 
42 dB. Étant donné le rapport signal/bruit donné plus haut, on peut” 
voir que, à 100 Hz, on se trouve encore à 30 dB environ au-dessus * 
du bruit de fond, ce qui prouve que la voie étudiée permet de cou- 
vrir toute la gamme acoustique. Toutefois, un exemple simple va. 
ñous donner tout de suite un aperçu des difficultés que l’on peut! 
rencontrer. Ün magnétophone, de moyenne qualité, disons caté-" 
gorie « amateur » ou « semi-professionnel », permet une dynamique 
de 45 dB. Encore doit-on ajouter que le signal maximum considéré 
pour cette mesure présente une distorsion de 5 p. 100 au moins. 
Il est évident que, dans ces conditions, si l’on veut différentier les 
courants fournis par ce magnétophone, on devra se résoudre à voir 
disparaître pratiquement, dans le bruit de fond, toutes les compo- | 
santes inférieures à ro0 Hz. Nous reviendrons, d’ailleurs, plus lon- 
suement sur ces questions. Quoi qu’il en soit, un simple exemple 


permet de se rendre compte déjà des précautions à prendre pour 
utiliser un différentiateur ou un intégrateur, | 


à 
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La courbe n° 3 concerne une double différentiation. Cette courbe 
ne présente aucune particularité. On peut vérifier que sa pente est 


bien de 12 dB/octave. Ici la bande des fréquences utilisables est 


encore plus restreinte, puisque l'intervalle 1 000-20 000 correspond 


- à une variation de tension de sortie de 46 dB. 


2 
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La courbe n° 4 concerne une triple différentiation. La pente est de 
18 .dB/octave. Cette pente est extrêmement raide et l’on se trouve 
presque dans l’ordre de grandeur des pentes données par les filtres 
passe-bande du type filtre de tiers ou de demi-octave dont les pentes 
sont de l'ordre de 25 à 30 dB par octave, rarement plus. Ici, la 


» bande des fréquences reproduites est très réduite de 2 000 à 20 000 Hz, 


la variation de niveau dépasse 50 dB. 
Passons maintenant aux intégrations qui vont nous donner des 


x 


… résultats à peu près similaires à quelques détails près. 


La courbe n° 5 concerne une intégration simple. La pente est 
de — 6 dB par octave à partir de 5o Hz environ. Pour les fréquences 
inférieures, elle diminue légèrement, d’une part à cause de la chute 
d'amplification due à l’appareillage de mesure et, d'autre part, à 
cause des constantes de temps de liaison insuffisantes à ces fré- 
quences. Il est à noter que les essais ont montré qu'il était préfé- 
rable de ne pas trop augmenter ces constantes de temps pour évi- 
ter d’être gèné par les composantes à basses fréquences du bruit 
de fond. Les diverses sources de tensions que l’on utilise couramment 


. délivrent, en général, elles aussi des composantes basses fréquences 


indésirables ; les appareils mécaniques sont, quelquefois, sujets à 
des faux ronds qui engendrent des bruits parasites dont la fréquence 
est de quelques périodes par seconde ; les microphones sont beau- 
coup plus sensibles aux infrasons que l’on ne saurait l’imaginer. 


_ Pour toutes ces raisons, il est souhaitable de limiter les constantes 
. de temps de liaison, quitte à diminuer quelque peu la qualité de 
. l'intégration vers les basses fréquences, disons les fréquences infé- 


rieures à 50 Hz. 
La courbe n° 6 concerne une double intégration : elle ne présente 


aucune particularité, si ce n’est son incurvation vers les basses fré- 


quences (en dessous de 5o Hz), toujours à cause des constantes de 
temps que l’on a volontairement prévues assez faibles. La pente est 


de — 12 dB par octave et, à l'intervalle 5o-boo, correspond une 


variation de niveau de 38 dB. 

La courbe n° 7 est relative à une triple intégration. La pente est 
18 dB/octave entre 5o et 250 Hz. Au-dessous de 50 Hz, la courbe 
s’aplanit comme pour les intégrations d'ordre inférieur. L’intervalle 
50-250 correspond à une variation de 4o dB. Si l’on reprend l’exem- 
ple du magnétophone cité plus haut, on se rend compte de la 
faible bande passante utilisable. I1 ne faut pas se dissimuler que, 
sauf dans quelques cas bien particuliers, une triple intégration ne 


_ 
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donnera pratiquement aucun résultat utilisable. Le niveau est 
notable pour des fréquences où la plupart des systèmes de reproduc- 
tion deviennent déficients. Avec un magnétophone portatif courant, 
il ne saurait être question de reproduire correctement des fréquences 
inférieures à r00 Hz. Par reproduction, nous entendons ici reproduc- 
tion complète, c’est-à-dire jusqu’au haut-parleur. Sur les magnéto- 
phones portatifs, ce dernier est en général un modèle de fabrication 
peu soignée et de petit diamètre. Avec un tel reproducteur, on ne 
peut espérer tirer aucune conclusion subjective. Naturellement, il 
est possible, avec un système de reproduction et d'écoute de haute 
qualité, de se rendre compte de l'influence d’une triple intégration, 


x fn 


à condition de choisir des sons dont les composantes fondamentales \ 


sont de fréquence inférieure à 150 périodes au plus. Nous revien- 
drons sur ce point lorsque nous étudierons les applications des cir- 
cuits intégrateurs et différentiateurs à l’acoustique musicale. 

Ayant tracé les courbes de réponse des 7 voies simples, nous allons 
maintenant examiner les diverses combinaisons que l’on peut obtenir 
en mélangeant les signaux issus des diverses voies. En fait, nous nous 
limiterons aux combinaisons deux à deux, ce qui donne tout de 
même 21 courbes différentes. Nous verrons, par ailleurs, que la 
forme des courbes peut être modifiée par l’inversion de phase, ce 
qui nous amènera à doubler certaines courbes. Dans certains cas, 
on a tracé les courbes pour des valeurs relatives différentes des 
niveaux correspondant aux signaux issus de chacune des voies. Les 
potentiomètres commandant les niveaux sont gradués de © à 100, 
et nous repérerons les niveaux à partir de ces indications assez arbi- 
traires puisque la graduation est linéaire et que les potentiomètres 
utilisés sont logarithmiques. 


Combinaisons de la voie directe avec les 6 autres voies. — 
La courbe n° 8 concerne le mélange de la voie directe et de la 
voie différentié une fois. On a tracé trois courbes ; laissant le poten- 
tiomètre de la voie différentié une fois au maximum, on a successive- 
ment tracé les courbes À, B, C correspondant à des positions du poten- 
liomèlre commandant la voie directe repérée par les graduations 25, 
50, 100. On peut remarquer que dans les fréquences élevées où la 
différentiation commence à se faire sentir, la forme de la courbe 
dépend des niveaux respectifs des deux voies mélangées. La pente 
de la partie montante varie continüment entre o et 6 dB/octave. 


La phase du signal différentié une fois étant de + nn la position 


du commutateur normal/inversé n'influe pas sur la forme de la 
courbe. ; 


La courbe n° 9 est relative au mélange de la voie directe avec la 
voie différentié deux fois. On a tracé les courbes A, B, C pour 3 valeurs 


dc mm en 


PNR E NP 
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du niveau de la voie directe repérées par les graduations 100, 50, 
25 du potentiomètre correspondant, le niveau de la voie différentié 
deux fois restant constant. On constate que les courbes présentent 
certaines. particularités. La courbe C présente un minimum vers 
5 o0o Hz, minimum pratiquement nul. On peut remarquer que, au 
voisinage de la fréquence 5 000, la pente est très accentuée. Les cour- 
bes B et C ont la même allure générale ; elles présentent aussi un 
minimum pour des fréquences plus élevées. Toutefois, le minimum 
est de moins en moins accentué ; ce fait est dû à la présence de cons- 
lantes de temps parasites, particulièrement sur la voie directe qui 
“ont qu'il n'y a plus opposition de phase. En régime sinusoïdal, en 
supposant deux différentiations parfaites et aucun déphasage sur la 
voie directe, on peut calculer l’amplitude du signal résultant : 


; : AA è 
X = kA sin ot— 7"; 0 sin ot 
0 


! SU SU » 
ki et À étant des coefficients correspondant aux commandes de gain 
des deux voies mélangées ; on a : 

| OS Rat NO E NET 

w, est la pulsation pour laquelle le gain de la voie différentié deux 
fois est égal à r. On voit que l'amplitude : 


NE (&— 2) 


k 
O — 3: 


En fait, ceci n'est pas rigoureusement réalisé physiquement à 
cause des déphasages parasites ; quoi qu'il en soit la forme de la 
courbe est bien mise en évidence sur la courbe GC et laisse prévoir 
les propriétés de filtrage très particulières que peuvent présenter 
les circuits intégrateurs et différentiateurs. 

_ La courbe 9 bis a été obtenue dans les mêmes conditions que la 
courbe g mais en plaçant le commutateur sur la position « inverse ». 
On obtient, dans ce cas, comme valeur de l’amplitude du signal 


résultant : 


s’annule pour : 


à AA : 
X = kA sin ot +76 sin ot. 
0 


Il n°y a plus annulation de l’amplitude. On voit, en effet, les 
courbes À, B, C ne présenter aucun minimum, on obtient un palier 
horizontal et une partie montante dont la pente augmente graduel- 
lement de o à 12 dB/octave suivant la position respective des poten- 


tiomètres commandant des deux voies. 
La courbe n° ro concerne le mélange du signal direct et du 


-vée une fois et de la dérivée deux fois. Suivant les niveaux respec: 
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signal différentié trois fois. Comme pour le signal différentié une. 

fois, la position du commutateur normal/inverse n'intervient pas 
. T es a È , 

puisque la phase est un multiple de =. On a ici aussi iracé les 


trois courbes A, B, C correspondant aux indications 25, 50, 100 du 
potentiomètre de la voie directe, le potentiomètre commandant la 
voie différentié trois fois étant au maximum. 

La courbe n° 11 correspond au mélange du signal direct et du 
signal intégré une fois. On obtient des résultats analogues à ceux 
que l’on avait obtenus en mélangeant le signal direct avec le signal 
différentié une fois. On a tracé les trois courbes A, B, C correspons 
dant aux indications 25, 5o, 100 du potentiomètre direct, le poten= 
tiomètre commandant la première intégration restant au maximum» 

La courbe n° 12 correspond au mélange du direct et de l’intégré, 
deux fois. Ici la position du commutateur intervient puisque la phase 
du signal intégré deux fois est — x. Comme pour le mélange de la 
dérivée deux fois et du direct, on doit trouver un minimum. On a 
tracé trois courbes À, B, C correspondant toujours aux mêmes réglas 
ges des potentiomètres. La courbe C présente un minimum assez. 
prononcé. Ce minimum est moins accentué sur les courbes A et B à 
cause des constantes de temps de liaisons qui provoquent des déphas 
sages parasites d'autant plus importants que” la fréquence est plus 
basse. La courbe 12 bis correspond à la position inverse. On obtient: 
une pente continüment variable entre o et 12 dB/octave. : 

La courbe n° 13 est relative au mélange du direct avec le signah 
intégré trois fois. Les trois courbes A, B, C correspondent aux trois 
niveaux 100, 50, 25 du potentiomètre de direct. Là aussi, on voit. 
que la pente varie d'une manière continue entre o et 18 dB/octave 


La phase du signal intégré trois fois étant de 3r/2, le commutateur 
normal/inversé n'a aucun action. | 


.M 


Combinaisons des dérivées et intégrales. — La courbe n° 1 
donne le résultat que l’on obtient en faisant la somme de la déris 


tifs correspondant aux courbes À, B, C, on obtient des droites dé 
pente comprises entre 6 et 12 dB/octave. 

La courbe n° 15 correspond au mélange de la dérivée une fois € 
de la dérivée trois fois. Les phases respectives des deux signa 


6 k T The é 
issus de ces deux voies seront — et É. Ces signaux sont donc e 


opposition de phase et l’on conçoit que pour une certaine fréquenc 
leur somme puisse être nulle, il suffira pour cela qu'ils aient même 
amplitude, On à tracé les trois courbes classiques À, B, G. La courbe C 
ne laisse pas apparaître le minimum, bien que ce dernier existe, 
mais il tombe en dessous du seuil de l’enregistreur. On peut toi 
tefois constater que la pente de la courbe au voisinage de 5 000 Hz 
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st supérieure à 18 dB/octave. La courbe B présente un minimum 
très prononcé ; grâce à la plus forte proportion de dérivée une fois 
on voit remonter la courbe pour les fréquences inférieures à 7 000 Hz 
“avant qu'elle ne recommence à décroître. Enfin, la courbe A présente 
un minimum dont la valeur est loin d'être nulle du fait des dépha- 
sages parasites. 

… La courbe n° 15 bis a été obtenue en plaçant le commutateur sur 
« inverse », ce qui revient à dire que l’on fait la différence au lieu 
-de la somme des tensions issues des deux voies. On a là aussi tracé 
les trois courbes A, B, C correspondant aux mêmes réglages que pour 
la courbe n° 15. 

… La courbe n° 16 correspondant au mélange des voies dérivé une 
sois et intégré une fois présente un minimum nul ou pratiquement 
ul pour une fréquence de l’ordre de 650 Hz. En effet, les signaux 


Rss des deux voies sont en opposition de phase puisque leurs phases 


respectives sont = et —-. On peut done mettre l'amplitude résul- 
ante sous la forme : 
: À 
o 
qui s’annule pour : 
A 
=. 


La courbe a l’allure de la courbe d’un filtre coupe-bande. Gette 
Donne est très intéressante et nous verrons plus loin tout le parti 
“que l’on peut en tirer. Il est intéressant de remarquer que l’on peut 
déplacer la fréquence de coupure en faisant varier le niveau d’une des 
“deux voies, c’est-à-dire À ou k. En plaçant le commutateur sur 
« inverse », on obtient la courbe n° 16 bis. I1 n’y a plus d’annula- 
tion, seulement un minimum, l'amplitude pouvant se mettre sous 
la forme : 


Se 


X9 = ko + 


On a tracé les courbes À, B, C correspondant aux positions suivantes 
es potentiomètres. Courbe A, 100 pour l’intégré une fois, 100 pour 
la dérivée une fois ; courbe C, 50 pour l’intégré une fois, 100 pour 
la dérivée une fois. On constate que la courbe présente un minimum 
dont la valeur et la position dépendent des niveaux respectifs des 
deux voies. 

La courbe n° 17 correspond au mélange de la dérivée une fois 
et de l’intégré deux fois. Pratiquement, elle se déduit des courbes 
correspondant à chacune de ces deux opérations prise séparément. 
La bande des fréquences utilisables pour chacune des deux voies 
est trop étroite pour qu'il puisse y avoir combinaison entre elles. 
La courbe n° 18, dérivé une fois plus intégré trois fois, est sujette 


DERAUE ==, 


Le 
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à la même remarque. Au point de vue utilisation, on peut consi- 
dérer que les fréquences comprises entre 200 et 400 Hz ne sont pas 
transmises, on a affaire à un véritable filtre coupe-bande dont la 
pente est relativement faible toutefois. 

Il en est de même pour un certain nombre de combinaisons qui ne 
présentent aucune particularité. C’est le cas des courbes n° 19 : dérivé 
deux fois plus dérivé trois fois, n° 20 : dérivé deux fois plus inté= 
gré une fois, n° 21 : dérivé deux fois plus intégré deux fois, n° 22 : 
dérivé trois fois plus intégré une fois, n° 24 : dérivé trois fois plus 
intégré deux fois, n° 25 : dérivé trois fois plus intégré trois fois. 

La courbe n° 26, intégré une fois plus intégré deux fois, a été 
tracée pour deux niveaux de la voie intégré une fois repérés par 
les positions 100 et 50. On voit que la pente varie continèment entre 
Get 12 dB/octave. 

La courbe n° 27, intégré une fois plus intégré trois fois, a été 
tracée pour 3 niveaux de la voie intégré une fois repérés par les 
positions 100, bo, 25, Les trois courbes A, B, G correspondantes pré= 
sentent un minimum, les signaux mélangés étant en opposition de 
phase. Le minimum en question n’est pas nul du fait des déphasages 
parasites qui interviennent à ces fréquences. On a tracé la courbe 
27 bis qui correspond au mélange des mêmes voies mais sur la posi: 
tion «inverse ». Il n’y a plus de minimum, on obtient des droites 
dont la pente varie entre 6 et 18 dB/octave. 

La courbe n° 28 enfin ne présente pas de particularité. On a tracé 
trois courbes À, B, C, les positions correspondantes du potentiomètré 
commandant la voie intégré deux fois étant 200, 50 et 25. 


CHAPITRE III 


Application, à la reproduction sonore, ! 
des circuits intégrateurs et différentiateurs. 


La technique de l'enregistrement et de la reproduction des sons 
fait constamment appel aux filtres. Ces filtres sont caractérisés pa 
des courbes de réponse amplitude-fréquence très variées suivant lé 
but à atteindre. Dans le cas de la reproduction sur disque, pour citer 
un exemple courant, dès la prise de son en studio, de nombreuses 
corrections sont effectuées portant sur la dynamique et la réponse 
en fréquence. Le preneur de son est, en effet, obligé de « comprimer » 
manuellement le morceau enregistré car la dynamique orchestrale 
qui, d’après certains auteurs, atteint 8o dB, est bien supérieure aux 
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possibilités des graveurs et des lecteurs (une trentaine de décibels). De 


plus, et suivant la qualité du studio d'enregistrement, il est néces- 


saire de relever ou d'’atténuer plus ou moins les niveaux des fré- 


-quences graves ou aiguës. Lors de la gravure du disque, on effectue 


une correction normalisée qui consiste, en général, à relever le 
niveau des graves el à abaisser celui des aiguës, ce qui correspond 


-à une gravure à amplitude constante aux fréquences basses et vitesse 
constante aux fréquences élevées. Il est, en effet, indispensable d’opé- 
-rer ainsi avec les systèmes de gravure et de lecture utilisés. Enfin, 


AR Te VEN 


à la reproduction, l'utilisateur corrige une nouvelle fois les niveaux 


respectifs des différentes fréquences, soit que la chaîne de reproduc- 


tion qu'il utilise soit déficiente, soit qu'il juge nécessaire une cor- 


-rection physiologique. Les diverses corrections dont nous venons 
- de donner un aperçu font appel à des filtres de structure plus ou 


LA tÉ ÉRRETE: 
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moins complexes. Certains font appel à des circuits comportant 
inductances et condensateurs, mais la tendance actuelle est d’uti- 
liser des montages ne comprenant que des résistances et des conden- 
sateurs. L'examen des circuits couramment utilisés montre que l’on 
a affaire, en fait, à des circuits intégrateurs ou différentiateurs fonc- 
tionnant dans des gammes de fréquences plus ou moins voisines de 
leur fréquence de coupure. Le résultat est que ces circuits ont des 
réponses en phase très compliquées. Au contraire, l'utilisation de 
circuits intégrateurs ou différentiateurs tels que ceux décrits plus 
haut, présente l’avantage d’une opération mathématique bien défi- 
nie effectuée sur le signal. Ce fait est très important, tout particu- 
lièrement en ce qui concerne la phase. 

Nous allons examiner quelques applications des intégrateurs diffé- 


- rentiateurs dans la technique de l’acoustique, en faisant une distinc- 


tion entre la parole, qui couvre une bande passante relativement 


» étroite, de 300 à 3 000 Hz pour les téléphonistes, et la musique dont 


l'étendue spectrale couvre pratiquement toute la gamme acoustique, 
de 20 à 20 000 Hz. 


A. — Étude de la parole. 


Des essais avaient été effectués par R. Counord (3) concernant 
l'influence d’une ou plusieurs intégrations ou différentiations suc- 


à cessives sur Ja parole. (Ces expériences ont montré que la 
mise en cascade d’un ou de plusieurs circuits de même nature, 


intégrateurs ou différentiateurs, donnait des résultats sensible- 


x 


ment comparables à ceux que l’on peut obtenir avec des cir- 


cuits passe-haut ou passe-bas. On peut résumer très grossière- 
ment en disant que les différentiations affectent beaucoup moins 


 l’intelligibilité que les intégrations. Il est bien évident que les résul- 
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tats quantitatifs, en ce qui concerne l'intelligibilité, dépendent du 
nombre d'opérations successives. Toutefois, la différence essentielle 
avec les filtres passe-bas et passe-haut classiques réside dans l’absence 
de fréquence de coupure jouant un rôle privilégié, la pente de la 
courbe amplitude-fréquence étant seule à jouer un rôle. On avait un 
instañt espéré obtenir un système de codage très simple des commu- 
nications téléphoniques en intégrant un certain nombre de fois, à 
l'émission, de manière à affecter suffisamment l’intelligibilité, puis 
en restituant l'original à la réception par différentiation. En fait, 
et du moins en ce qui concerne la téléphonie, on ne peut obtenir de 
résultats vraiment intéressants dans cette voie par suite de la faible 
dynamique disponible. Une double intégration, par exemple, nécess 
site déjà une dynamique de 36 dB pour une étendue de 3 octaves seus 
lement. La conséquence pratique est que le bruit de fond va noyer 
très rapidement le signal intégré plusieurs fois et il ne sera plus pos: 
sible de restituer l'original. ; 

On a envisagé, d'autre part, certaines applications au domaine 
de l’acoustique physiologique et médicale. Certains essais ont été 
effectués dans le but d'apporter une contribution aux méthodes les 
plus récentes de rééducation des sourds-muets (2). Comme chacun 
le sait, en effet, la mutitén'est presque jamais due à une affection: 


des organes de la parole ; elle n’est qu'une conséquence de la sur 


dité innée ou acquise. L'enseignement aux jeunes sourds débute 
par une période dite de démutisation au cours de laquelle les élé 
ments de la parole sont acquis par l’enfant au moyen de procédés 
basés sur les caractéristiques perceptibles de ces éléments telles que 
le toucher des lèvres et l'observation de la position de la langue et 
des dents. La vue peut, dans une certaine mesure, suppléer l’ouie* 
C'est ainsi que l’oscilloscope tend à être utilisé d’une façon de plus 
en plus systématique dans les classes de démutisation ; toute émis: 
sion de voix devant un microphone se traduit sur l'écran de l’oscil 


 loscope par une image et il est facile de faire constater. au tout 


jeune sourd cette relation de cause à effet. Toutefois, il est dif 
ficile de tirer de cette méthode des renseignements précis car les 
formes d'ondes obtenues sont évidemment très complexes. On a 
songé à filtrer suffisamment les voyelles pour que l’image obtenue 
sur l'écran soit suffisamment simple et caractéristique pour pour 
voir être comparée à un modèle établi à l'avance. Le problème 
réside dans le choix de la caractéristique de fréquence du filtre à 
utiliser. Par le jeu de filtres classiques passe-bande du type demi: 
octave ou tiers d’octave, il semble que l’on puisse déjà obtenir de 
résultats encourageants, mais les circuits intégrateurs et différentia 
teurs présentent certainement un grand intérêt car leur pente d’atté 
nuation plus progressive permet de conserver un certain nombr 
d'harmoniques dont la présence peut être caractéristique de la voyelle 


#. 
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“out en leur attribuant une amplitude fonction de leur rang. Ce 
“problème, dont nous n'avons donné ici en fait que l'énoncé, cons- 
titue en lui-même un travail fort long et délicat et qui n’a fait 
l'objet, jusqu'à présent, que de travaux préliminaires. Les expé- 
riences se poursuivent, à l'heure actuelle, et l’on peut espérer, d’après 
les premiers résultats obtenus, que les procédés électriques de diffé- 
rentiation et d'intégration apporteront une contribution importante | 
au résultat cherché. r 


B. — Étude de la musique. 


Par ses possibilités en ce qui concerne la bande des fréquences 
Étilisables, l'appareil intégrateur-différentiateur réalisé est tout à 
“lait adapté à l'étude des sons musicaux. Du fait des courbes de 
Ééponse très variées qu'il permet d'obtenir, un tel appareïillage peut 
être d'une grande utilité aux preneurs de son qui cherchent à créer < 
“des effets spéciaux. De nombreux enregistrements ont été effectués + 
“qui ont montré à quel point il était possible de modifier le timbre 
de la musique. É 
En intégrant deux ou trois fois de la musique de jazz, par exemple, | é 
on arrive à ne plus entendre que l’accompagnement, batterie et 

Pcontrebasse. Ce type de musique, par suite de l'étendue spectrale EE 
‘des instruments qu'elle met en jeu, est d’ailleurs, à notre sens, celle CE 


qui se prête le mieux à ce genre d'essais. Les instruments particuliè- LS 


d 


(ra 
Bon riches en harmoniques voient leur timbre profondément modi- Re 
ER NT A, +5 
ne par une ou deux différentiations ; le fondamental et les deux ou ; 
trois premiers harmoniques disparaissent alors que les harmoniques y" 


d'ordre supérieur gardent pratiquement les mêmes amplitudes rela- 
tives. C’est ainsi qu'avec deux différentiations la trompette prend une 
expression particulièrement aiguë qui, dans certaines compositions, 
joute un éclat assez heureux. Les instruments à percussion, de 
eur côté, gagnent des attaques beaucoup plus franches par différen- 
iation. 

Enfin, une simple intégration suffit à mettre particulièrement en 
valeur les composantes graves et médium et a pour effet de dégager 
e chant de l’ensemble de la partition. En intégrant deux ou même 
rois fois, on élimine le chant lui-même et il ne reste pratiquement 
lus que l’accompagnement, comme nous l'avons signalé plus haut. 
On a même effectué, en laboratoire, des essais de pseudo-stéréo- 
phonie. À partir d'un enregistrement monaural, on a distribué les 
‘sons dans deux chaînes d'amplification et de reproduction. L’une des 
‘chaînes était linéaire en fréquence et sur la seconde on effectuait 
les opérations permises par l'appareil. On obtient, de cette manière, ve 
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un effet de présence, pour ne pas dire de stéréophonie, qui; du 
point de vue de la simple sensation subjective, n'a rien à envier 
aux systèmes de stéréophonie classiques à deux voies d'enregistre= 
ment séparées. Il est également possible de perfectionner le montage 
en intercalant un appareil intégrateur différentiateur sur chaque 
canal, Comme l'appareil réalisé n'existe qu’en un seul exemplaire, 
on s’est contenté, pour ce genre d’essais, de différentier ou d'intégrer 
sommairement les courants traversant l’un des deux canaux, au 
moyen d’une simple cellule R. C. Dans le deuxième canal, on gardait 
l'appareil en service. Il est naturellement impossible de donner une 
appréciation quantitative des résultats obtenus. Il est bien évident 
que l'impression subjective dépend essentiellement du type de musi- 
que, du local d'écoute et l’on pourrait presque affirmer de l’auditeun: 

En résumé, et bien que d'assez nombreux essais aient été effec- 
tués, il est difficile de donner des résultats précis et il faut bien 
reconnaître que leur appréciation relève plus du travail de l'artiste 
que de celui du physicien. 

Enfin, une dernière remarque intéressante s'impose au sujet des 
applications possibles de l’appareil. Faisons un retour en arrière ét 
examinons les courbes obtenues en faisant la somme du signal direct, 
de l’intégré deux fois et de la dérivée deux fois. Laissant fixes les 
réglages commandant la dérivation et l'intégration, faisons varier 
le niveau du signal direct. On obtient, pour chaque valeur du signal 
direct, une courbe dont la concavité est d'autant moins prononcée 
que le signal direct est plus intense. Si nous comparons le réseau 
de courbes ainsi obtenues avec les courbes de Fletcher, nous cons: 
tatons que la correspondance est assez frappante. Il est particulière: 
ment intéressant de noter que ce résultat est obtenu en agissani 
uniquement sur la commande de la voix directe ; ainsi on commande 
simultanément le niveau global et la courbe de réponse. On peut 
obtenir ainsi des courbes analogues à celles représentant la sensib} 
lité de l'oreille en fonction de la fréquence pour des niveaux compris 
entre 30 et 90 phones. \ 
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TROISIÈME PARTIE 


APPLICATIONS DES CIRCUITS INTÉGRATEURS 
ET DIFFÉRENTIATEURS AUX MESURES ÉLECTRIQUES 
DANS LE DOMAINE DES FRÉQUENCES AUDIBLES 


CHAPITRE PREMIER 
Étude d’un circuit anti-résonnant. 


1) Généralités. —- (Considérons un différentiateur de constante de 
temps + et un intégrateur de constante de temps +’. Soit V, la ten- 
- Sion appliquée à ces deux circuits. Les tensions délivrées seront 
BV, et V, : 


| ITO e r I 

| EE —— NAN 

4 1 Nora 2 rer 

| osons k — -; et définissons &, par la ion rw? — 1. Nous 
1? [ 7.01 léfinissons ©, la relation ; 

EL. « ; : o 0 

- introduirons également la dissonance y = = —7. 


0 
Additionnons les tensions V, et V,. La somme V s’écrira : 


À v v jy + 2Vk G) 
| FRA ES à 1+k”? \ 
: le ape 
Vk 
| h 
: = 2K c . F7 
BL Pour © = w,, on a V — ARE V,. Nous allons former la diffé- 
* rence : 
. à 2k E 
À TR CR SCC RE 
1 N'=—=:\ ES x Vo: 
4 On obtient : 
1 VE 1—Rk jy 
VIRE (2) 
. ne Un) 
4 Vk 
1 —k 
F s’annule pour w = w, et tend vers 7; lorsque w tend vers © 


sou l'infini. Le montage réalisé, dans lequel la tension d'entrée est 
» V, et la tension de sortie V’, est un circuit anti-résonnant. 

> __ Si k — 1, l'expression (2) est identiquement nulle quel que 
Pcoit y. 


Annales de Physique, 1961. b3 
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__ 8j k > 7, elle est toujours négative. 
__ Si x << 1, elle est toujours positive. 
i l'on change k en K# = ;, V' 
On peut également remarquer que Si l’on change k en k = ;, 
est simplement changée de signe : 
I 


Vr=—V'; 


æ |A 
M te 


: 
; | 
de { 
‘4 
te 
s 5 i 
M * 
+ 
4 H 
Bon F 
"3 À 
| 
# 
: ÿ Fig. 10. 


La construction géométrique de la figure 10 montre comment or 
peut obtenir V” graphiquement. Dans la suite du texte, nous appel 
2k 
1HTK ! 
L'affaiblissement apporté par le circuit pour les fréquences très 


lerons « résidu » la quantité R = 


rue DEA F Te : : 4 
différentes de w, sera TER > Cest l’ « affaiblissement d'insertion » 

Pour changer la fréquence d’accord du circuit, il faut faire varie 
le produit +7. On peut cependant laisser k constant. Dans ce cas! 
le résidu et l’affaiblissement d’insertion ne varient pas. Nous supp 
serons toujours par la suite que cette condition est réalisée. 


2) Sélectivité. — La principale qualité d’un circuit anti-résonnan 
est d’être sélectif. Examinons le comportement du montage étudié 


au voisinage de w, en posant © = w, + Aw. En se limitant aux RS 
miers termes, on obtient : 
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… Jï restant constant, pour une valeur de V’ déterminée, la variation 
Aw est telle que : 


O9 


La pente de la courbe pour © = w, sera : dE 


L% 2Vk(1 = At = 
étions 


ch) “ 


0,1 4,2 0,3 0,4 0.5 06 0,7 08 0,9 4 2 


Fig. 11. 


On a tracé, figure 11, la courbe w,f (k) en fonction de k. 

- Une quantité également très importante pour les applications est 
. l’affaiblissement apporté sur l’harmonique 2 de la fréquence d’accord. 
_ Il serait égal à l’affaiblissement d'insertion si la sélectivité était très 


; é 3 
grande. En faisant y = on aura : 


V'(1 + k) &: #3 Ye 
NÉE 4° Met 
17+4k+, : ARE 


- Lorsque k tend vers 1, l’affaiblissement sur l’harmonique 2 tend vers 
3/5. On trouvera, figure 12, la courbe donnant cet affaiblissement 
_ exprimé en décibels, en fonction de k. 


3) Famille de courbes. — Pour illustrer les résultats obtenus, on 
a tracé, fi re 15, les courbes june pour différentes valeurs de k, 


_le module de v,» en fonction de _ 
Lorsque y varie, k restant constant, l'extrémité du vecteur IVe 


RRE BRUN 
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décrit, dans le plan complexe, un cercle passant par l'origine et den 


. x 'S 4 r F 
diamètre +4: Le vecteur Va pour argument 6 donné par : 
Bt + k 
to 6 = = ke 
£ Nr 4 
La construction de la famille des courbes obtenues en laissant y cons- 
tant et en faisant varier k est donc très facile. On trouvera, figure 14 
en trait plein, les cercles correspondant à des valeurs de À comprises 


. 117 [a] k 

entre 0,1 et 0,9 et, en pointillé, les courbes correspondant à ns 
0 
diet. 
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NON IN DS TA ET TN A TPUNUT JS SE var certe) | 


Fig. 14. 
4) Réalisation pratique. — Le montage adopté est représenté f 
figure 15. Les circuits RC et RC’ sont montés entre les sources de x 
force électromotrices V, et — ÀV,. Dans ce cas, la condition d’annu- 4 


lation de la composante de pulsation w, sera À = k. 


Fig. 15. 


Pratiquement, on adopte la disposition de la figure 16. On utilise 
une triode montée en inverseuse à charge cathodique. Si l’on adopte HER 
l’anode comme électrode principale, la résistance de cathode devra 


être telle que : 


AZ 


Dre te LITRES En EUTORSR Lee 1 2e Er 
F ‘ PAL NAT À se 
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On pourrait d'ailleurs sans inconvénient adopter Ja disposition 
inverse, la résistance d’anode étant alors R; = ÀR4. Suivant la dispo- , 
sition adoptée, le signal de sortie sera, pour les fréquences extrêmes, ! 
en phase avec la tension sur l’électrode principale. 


À {1 


Fig. 16. — Réalisation pratique d’un cireuit anti-résonnant. . 


. _ Dans le montage représenté, on effectue la somme V, + V, avec) 
deux résistances égales R;. La tension de sortie ne sera que la demi- 
somme de ces tensions. De ‘plus, la tension appliquée aux bornes du. 
circuit étant (À + 1)V,, on écrira : 


Nr I jy À +1 
| v, 5 MI) 7 avec RES 


V3 


Si l’on prend la cathode comme électrode principale, V, sera prati-. 
quement égal au potentiel de grille V,. ; i 


12 à : . û . Life TA + 
peut bénéficier d’un certain gain qui a pour valeur x si le coefficien 
d'amplification de la triode est suffisant, On aura, dans ce cas 


\'à RE NU 


Ni DEP X UM a 


/ 


L'affaiblissement d'insertion est nul pour À et pour À ee N Fi 

y à même un gain. 
On a supposé jusqu’à présent que les sources de forces électromo- 

trices V4 et — V, avaient une résistance interne nulle. I] est néces 


saire, en fait, de tenir compte de ces résistances internes e et p.S 
, 14 La La . d 
l’on calcule V'/V,, le numérateur s’écrit : 


ra y t (C4 CE — AI] zut" — ae) C + +0). M 


On doit réaliser la condition p = Xp. On a figuré la résistance R 
qui à pour but d’assurer cette égalité. } 


El 
& 
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Pour changer la fréquence d'accord du circuit, on fera varier 
nr et T en laissant À constant. L’une des résistances R,; ou R, sera 
ajustable de manière à assurer un réglage fin de l’accord. 


CHAPITRE I 
Applications aux mesures électriques. 


Le circuit sélectif décrit est un circuit coupe-fréquence. Il per- 
met donc la réalisation de divers appareils de mesure utilisant les 
circuits ayant une courbe de transfert du même type. 


1) Fréquencemètre. —— La première application d’un circuit coupe- 
fréquence est, bien entendu, la mesure des fréquences. En effet, 
puisque la tension de sortie du circuit s’annule pour la pulsation 
définie par : 


connaissant 7 et 7’ on déduit w,. 
On peut faire varier la fréquence d'accord en faisant varier R et 
. R’ et en laissant C et C’ constants. Suivant la loi de variation de R 
et R°, on pourra obtenir une graduation quelconque, par exemple 
une graduation linéaire ou logarithmique. 
= On obtient un zéro si le signal est pur et un minimum s'il con- 
tient des harmoniques. 
Bien que l’on puisse obtenir une assez bonne précision d’un fré- 

quencemètre basé sur ce principe, nous ne nous étendrons pas davan- 
 tage sur sa description. Tout d’abord, on trouvera plus loin la 
description détaillée d’un distorsiomètre qui peut fort bien servir 
de fréquencemètre. D'autre part, les fréquencemètres utilisant une | 
_ méthode de zéro sont aujourd’hui périmés. Pour les mesures où 
. l’on se contente d’une précision de l’ordre de 1 p. 100, il est beau- | 
coup plus rapide d'utiliser les fréquencemètres à lecture directe dont 
_le principe est élémentaire : on dérive ou on intègre le signal et on 
mesure l'amplitude qui est proportionnelle ou inversement propor- 
lionnelle à la fréquence ; un tarage donnant le coefficient de pro- 
portionnalité, on connaît immédiatement la fréquence par simple 
lecture sur un voltmètre. Pour les. mesures de précision, on utilise 
les fréquencemètres chronomètres qui utilisent une base de temps 
très stable (oscillateur à quartz) et donnent couramment une préci- 
sion supérieure au dix millième. Entre ces deux types d'appareils, 


Résa é X\; 
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il ne reste guère de place pour les fréquencemètres à méthode de 
zéro qui connaissaient autrefois un grand succès. rs 

La deuxième utilisation, de loin la plus intéressante d’un circuil 
du type décrit, est la mesure du taux de distorsion harmonique. 


2) Distorsiomètre. — Les divers types de quadripoles utilisés, 
qu'ils soient actifs ou passifs, ne sont jamais linéaires qu’en pre- 
mière approximation. Si e; est la tension d’entrée, la tension de 
sortie e, sera de la forme : 


e, = de + be + ceÿ + 


Si e, est sinusoïdal de pulsation ©, E, contiendra des termes de pul- 
sation w, 26, 36, etc. 

On a convenu de définir le taux de distorsion harmonique de la 
manière suivante 

— Si l’on désigne par U, la valeur efficace du terme fondamen- 


tal, par U,, U,, .… U, les valeurs efficaces des harmoniques de rang 2, 
3, … n, le taux d’harmoniques est donné par une des deux relations : 


ë \/U# + Us +... + U,? 
#5. AU Sr U,? + Us? Ro Ce Lie 


VAR RTE AT 
e c 


1 


Ke 


Les deux coefficients étant reliés par la relation simple : 


Lorsque la distorsion est faible, les deux coefficients K, et K, 
sont pratiquement égaux, par contre si la distorsion est forte ils 
peuvent être notablement différents. En principe, c’est K, que l’on | 
mesure, étant, comme nous allons le voir, le plus accessible à la 
mesure. 

Le principe de la mesure de distorsion est simple : on fait passer 
le signal à étudier à travers le filtre coupe-fréquence supprimant le 
terme fondamental. On mesure les valeurs efficaces de la tension 
d'entrée et de la tension de sortie, le rapport des deux donnant le 
coefficient K;. Le schéma fonctionnel d’un distorsiomètre est donné 
figure 17. On y reconnaît un étage d'entrée, amplificateur ou non, 
un filtre coupe-fréquence, un millivoltmètre pouvant être commuté 
avant où après le filtre coupe-fréquence ; il doit pouvoir être accordé 


sur des fréquences variables et présenter, en dehors de la bande 
coupée, une courbe de réponse aussi rectiligne que possible. Cette 
. dernière condition est particulièrement importante car il faut trans- 
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mettre tous les harmoniques sans changer leur amplitude, en par- 
hculier l’harmonique > qui est souvent le plus gênant (distorsion 
quadratique). 


Filtre coupe-frequence 


Fig. 17. — Schéma de principe d’un distorsiomètre. 


Nous allons décrire un distorsiomètre utilisant le circuit sélectif 

décrit. Grâce à son excellente sélectivité, ce circuit remplace très avan- 
“tageusement les ponts de Wien ou ponts en double T habituellement 
utilisés dans ce genre d’appareil. 
- La première chose à prendre en considération est le choix d’une 
“Valeur convenable de Æ. Étant donné qu'il est nécessaire de trans- 
mettre sans affaiblissement tous les harmoniques de la fréquence 
“d accord, on a intérêt à choisir une valeur de Æ donnant le minimum 
“l'affaiblissement sur l’harmonique ». Par contre, une forte valeur 
“de k entraine une forte valeur de l’affaiblissement apporté par le 
circuit en dehors de la bande coupée, affaiblissement que nous 
avons appelé affaiblissement d'insertion. Cet affaiblissement n’est 
pas très gênant en lui-même car il est facile de le compenser par 
rune amplification appropriée. Cependant, quelle que soit la valeur 
“de } choisie, l'examen des courbes tracées figure 13 montre qu'il 
est impossible d'obtenir une courbe rigoureusement rectiligne en 
‘dehors de la bande coupée. Pour rendre cette courbe rectiligne, nous 
allons faire appel à la contre-réaction. 

Comme nous l’avons vu à plusieurs reprises, la contre-réaction a 
pour effet de linéariser le gain d’un amplificateur. Si G, est le gain 
Sans contre-réaction, 8 la fraction de la tension de sortie ramenée à 
l'entrée, le gain avec contre-réaction sera G, tel que : 


L : I 
ete 


Si BG, > 1 le gain G est pratiquement constant et égal à Ceci 
est naturellement plus vrai si 8G, n’est plus grand devant Let 
n particulier pour G, — 0. Si nous introduisons un circuit coupe- 
réquence dans une chaîne d'amplification soumise à une contre- 
réaction, le gain sera évidemment nul à la fréquence d'accord, mais 
pour les fréquences autres que la fréquence d'accord la contre-réaction 
a pour effet de rendre le gain indépendant de la fréquence. On peut 
insi arriver au résultat cherché, à savoir une transmission sans 
affaiblissement de tous les harmoniques de w,. La courbe de réponse 
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sera d'autant plus proche de la courbe idéale que le taux de contre- 
réaction sera plus élevé. Toutefois, nous allons voir que l’applications 
d'un fort taux de contre-réaction ne va pas sans présenter quelques 


difficultés. 
Dans le montage que nous voulons étudier, le taux de contres 


7/ 


réaction sera égal à BG, Vs? 8 étant une constante inférieure à 


l'unité. 
Ê Considérons maintenant le diagramme d'amplification d’un ampli 
___ ficateur à un seul étage. C’est un cercle, l’argument du gain variant 


ur ue T : x L 
de — > à + > lorsque w varie de o à + ©. L’affixe de G, rest 


diagramme wchorie) d' fie SLI NE. En. : 
1g Pare 5 amp ficateur à aiagremme vecl/oriel de P + 
Li (4 


diagromme de Wyquist Correspondan? à la Icombhaisen (ae œux circuits 
ci-dessus rl ù 
x u 


Fig. 18. 


Ur 


: 
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ous intéresse : le diagramme de Nyquist correspondant sera à peu 
de choses près un cercle et ne pourra, en aucun cas, englober le 
point + 1. On a tracé, figure 18, les diagrammes correspondants. Il 
faut remarquer, toutefois, qu'en toute rigueur le diagramme d'ampli- 
cation d’un étage amplificateur peut ne-plus être circulaire par 


El 
Î 


© | © @ | © 
D De oo 
@: F- 
(©) © ® | © 
degromme vecoriel d'un omplfitateur à 2 étages diagramme wctoriel de P 


diogromme de Nyquis correspandant à la combinaison des deux circuits ci-dessus 


Fig. 19. 


suite de constantes de temps parasites. On a tracé, figure 19, le 
diagramme d'amplification d’un amplificateur comportant quatre 
constantes de temps au lieu de 2, ce qui est le cas d’un amplificateur 
à deux étages. On constate que, dans ce cas, le diagramme de Nyquist 
englobe le point 1. Il est, néanmoins, facile de se rendre compte 
qu’un changement de phase supplémentaire de x fait tout rentrer 
dans l’ordre. À propos de ce changement de phase supplémentaire, 
il n’est pas inutile de faire une remarque sur l'application de la 
contre-réaction. 


| 
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Étant donné un amplificateur, on ramène la tension de sortie à 
l'entrée. On peut la ramener soit sur la grille, soit sur la cathode 
de la première lampe. A première vue, on pourrait croire que le 
résultat est le même puisque « grille et cathode » sont en phase: 
En fait, il n’en est rien car le fait d'appliquer une tension entre 
cathode et masse provoque le même effet, dans le circuit d’anode, 
que l'application d'une tension de même amplitude et de phase 
opposée sur la grille. 

Le diagramme que nous avons tracé dans le cas d’un amplifica= 
teur à » étages est valable précisément en supposant que la tension, 
de contre-réaction est ramenée sur la grille. On obtiendra, en la 
ramenant sur la cathode, un diagramme de Nyquist symétrique par 
rapport à l’axe vertical et qui n’englobera plus le point 1. 

La conclusion de ces considérations est qu'il est préférable de se 
limiter à un seul étage d'amplification qui donne toutes les garan- 
ties de sécurité requises. On peut aller jusqu’à deux étages, mais. 
on risque d’être gêné par des constantes de temps parasites. Il esb 
bien évident que ce qui compte, en fait, ce n’est pas lé nombre 
d’étages amplificateurs, mais le nombre de constantes de temps 
intervenant dans le montage. 

Dans ce qui suit, nous ne tiendrons pas compte du gain de l’étage 
inverseur. La cathode étant choisie comme électrode principale, ce 
gain est, en effet, très voisin de l’unité. On pourrait d’ailleurs tenir 
compte de sa valeur exacte pour le cas où l’on choisirait l’anode 
comme électrode principale. On écrira donc 


V 1 14 
ant AN Ter 
Si G, est le gain de l’amplificateur apériodique, on poser 
ns EX à : : A : 
Go = G —, . Le gain du circuit complet sera G donné par 


1yGo 
H + jylx + BG!) 


& étant la fraction de la tension de sortie ramenée à l'entrée. 
* Es | 
Dans le plan complexe, l'extrémité de G va décrire un cercle 

La 2 . ” . # as 

homothétique du cercle décrit par l'extrémité de V’ dans le rapport 
ER MR ï : k 

+ Gr L'argument 8 de G est donné par : 


E 


£ potes u | 
DA RETA Te avec RUES ; 
RES cs ue I Go’ 
En introduisant la quantité Q = SLT on peut écrire : 
1270 
Go 
H 
G = 


1 + jyQ ù 


st © 


CIRGUITS INTÉGRATEURS ET DIFFÉRENTIATEURS 839 


| En ce qui concerne les mesures de distorsion, la qualité du cir- 
cuit sera caractérisée par l’affaiblissement apporté sur l’harmo- 
nique 2. Soit À cet affaiblissement 


I 
A A/1 + 2Q ave T y — 


osera 8G. — Srivé DA 
On posera 8G, — uw. La dérivée de A par rapport à À s’annule 
pour : 


D [O9 


ae M m7 le Vi + éu + sp? 


[ox 


== 


0 70 20 30 40 ue 


Fig. 20. — Affaiblissement sur l’harmonique 2 
en fonction des taux de contre-réaction. 


Si y est assez grand, ce qui sera en général le cas, cette racine 
ést approximativement égale à 0,25. On pourra prendre À de l’ordre 
de 0,3. On a tracé, pour cette valeur, la courbe donnant A exprimé 
en décibels en fonction de uw. Pour y — o, on retrouve le résul- 
lat correspondant au circuit seul, soit 5,4 dB (fig. 20). 

Le schéma du montage réalisé est donné figure 21. L’amplifica- 
leur est composé d’une penthode de EF 86 qui donne un gain de 


120 environ. La contre-réaction est telle que 8 — F On a donc 
3, = Go, soit À — 0,02 dB. Le gain en dehors de la bande coupée est 
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De GT mt ne Mn ue 


"A 

1/8 — 2. Les résistances du circuit de filtrage sont constituées pan 
| un potentiomètre double de 50 kilohms. On change de gamme en com= | 
mutant les capacités C, et G,, la commutation n'étant pas repré- 
| sentée pour la clarté du Het 


© sortie 
€ 
1 
4 
£ 
$ 
: 
À 
Fig. 21. — Distorsiomètre : schéma pratique. | 3 
* e 
3) Amplificateur sélectif. — Il est très souvent nécessaire, lorsque 


l’on effectue certains montages, de faire appel à des amplificateur 
sélectifs, c’est-à-dire des amplificateurs fournissant un gain Re | 
ciable uniquement dans un petit intervalle de fréquence. Ils ont une 
courbe de réponse amplitude-fréquence ayant la même forme a | 
celle d’un circuit résonnant. | | 

On peut réaliser un amplificateur sélectif en faisant usage du cit: 
cuit coupe-fréquence décrit. Il suffit pour cela de l’insérer da 
une contre-réaction englobant un amplificateur apériodique de gain 
Go. Avec les mêmes notations que précédemment, on aura : J 


Le gain est égal à G, pour w = w,. Pour les fréquences xs 
il tend vers : 


1—X° 
(S 2 


_Cherchons le coefficient de surtension : en posant © = &, + Aw 
obtient, pour Aw très petit : 


G= Gofr— EE). 


200? 


857 
ee : : . G : 
on détermine Aw par la relation G — Le Le coefficient de sur- 
/ 2 
“tension est alors : 
à à LR Fe 
7 _%o DEN 
| 2Aow F H DE, Q. 


] 


La quantité Q introduite est précisément le coefficient de surten- 
sion du circuit. 

» Nous avons vu que ce coefficient est maximum pour 
à = —9 + 1/5 si w est assez grand. Par contre, pour une valeur 
déterminée de À, Q est pratiquement proportionnelle à G,, du moins 
our les valeurs assez grandes. 


L'’affaiblissement apporté sur l’harmonique 2 de la fréquence 


d'accord sera : 
a Ÿ 
Go H2 HAS 
ss —— 5 avec y—S. 


Gao, OT 


à 


Léa 
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On trouvera, figure 22, les courbes donnant le coefficient de surs 
tension en fonction de À, & étant pris pour paramètre. 

Il est fréquent qu'un amplificateur sélectif soit utilisé pour l’anas 
lyse de signaux transitoires ; nous allons étudier la réponse de ce 
circuit à deux types de fonction bien connues. Le fonctionnement 
de l’ensemble est régi par le système d'équations différentielles : 


_ É É ÿ 
CR Dr 00 


k ; L Ne 
A+ 1)Vo = Vs + RC’ 


VE VS NE NE 


Si E est la tension à l'entrée du circuit et G, le gain de l’ampli 
ficateur 


re ; 
E— = Vo V. 


Suivant la méthode de calcul opérationnel, nous aurons l'équation : 


DEN CR I la is 1 
1 Ee—rtdt — fe Ve ptdt [& 2À + (A + 1). + pr’ a 1 + —)|. 


Connaissant E(t), on pourra calculer V.. 

Dans toute cette partie, nous ne ferons pas intervenir le coeffi: 
cient 1/2 introduit par les résistances d’addition. 

A. Réponse à la fonction « Marche E ». — On applique brusque- 
ment au temps { — o une tension constante E à l’entrée du circuit: 


[ŸEe—rtar LA 2 


J0 P 
La solution s'écrit : 


ÿ A GE [ je SE St) 
TE GREEN Q re E ? 
Les coefficients r, et r, du terme transitoire seront déterminés par 
les relations : 


LAFEND LE 
F2 — Gp HET 0 
1 
— Trois cas peuvent alors se présenter : 
G H — 2 À , L 
FE A ER les racines r, et r, sont réelles et le terme tran” 
sitoire est constitué par la somme de deux exponentielles : è 
H —2 £ 
Ge 


0 2(1 — }) 


les racines sont donc confondues et le terme transitoire prend la 


forme tent avec LE = 


CRT 20 


9 
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Le cas le plus fréquent sera celui où G > 5. 


Le terme transitoire sera sinusoïdal amorti. La pulsation sera w, 
1) 2Q 
et la constante de temps 0 — =". Elle 
?0 


donnée par wo? È — 2 


G=0,2 


Fig. 23. — Réponse du circuit à la fonction « Marche E » 
pour différentes valeurs du gain. 
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est proportionnelle au coefficient de surtension. On ne peut aug- 
menter la sélectivité du circuit sans augmenter sa constante de 
temps, résultat par ailleurs bien connu. 

Pour vérifier ces résultats, on a réalisé un circuit expérimental 
comportant un amplificateur à courant continu dont le gain était 
réglable entre o et 5. Les constantes de temps du circuit de contre- 
réaction étaient telles que À = 0,3. Les oscillogrammes de la figure 23 
illustrent les résultats obtenus. 

B. Réponse à la fonction «E sin ot ». — On a cette fois : 


Eow 
ro 


2 
[ Perd 
0 P° 


Le terme permanent est de la forme C sin (of + 9). C est le gain du 
circuit sur la pulsation © calculé plus haut. Par ailleurs 


mn : 
v| à 
tg p— ë 
y @ 
On peut remarquer que # = o pour & = 6,. 


Le terme transitoire comporte deux termes en e-"*. Les racines r, 
et r, sont données par la mème équation caractéristique que pré- 
cédemment : 

He 


Si G< ;5—=%: les racines sont réelles et le terme transitoire! 


æst simplement exponentiel, 


ete H — 2 

Si Go —= zu—2j> On aura, comme précédemment, un terme en 
te" 

Le cas le plus fréque atique es i où _ 

2e Cas 1e plus fréquent en pratique est celui où G, > 21 —N@ 


Le régime terme transitoire se met sous la forme 


—+# 


D sin (it + be 


avec 
te d = (@? — &?) (1 _ REVERS se. 
” QH(&? + wo?) 
et 0 — a + La pulsation 6, est toujours donnée par : 
Pate 2 
Si, 


en particulier, on attaque le circuit à la pulsation d'accord w, 
l'expression de V, se simplifie : 


Got 
. op . T3@ 
Vo = GE [sin Opt — ai sin te 20] 


| 
| 
| 


RTE 
QU 


TER 


W— 2 W, 
Fig. 24. — Réponse du cireuit à la fonction E sin ot 


Dr o 
pour différentes valeurs de — . 
o 
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Q étant en général assez grand, les pulsations w, et w, sont très 
voisines. La constante de temps 9 correspond à un nombre d'oscil- 
lations : 


Je] 


Re 
Rp 


d 4 


Les oscillogrammes obtenus à partir d’un montage qui va être 
décrit illustrent ces résultats. Lorsque est différent de &w,, on cons- 
tate des battements amortis entre les pulsations © et w, (fig. 24). 

Le schéma du circuit réalisé est donné figure 25. Pour des rai- 
sons de stabilité, on s’est efforcé de limiter le nombre d'’étages 


2 I2AU7 


entrée 


Fig. 25. — Amplificateur sélectif. Schéma pratique. 


amplificateurs et le nombre des constantes de temps de liaison. 
L'amplificateur proprement dit comprend une penthode EF 86 fonc- 
tionnant en régime « sous-alimenté », c’est-à-dire avec de fortes 
résistances de plaque et d'écran. On obtient ainsi, avec seulement 
300 volts de haute tension, un gain de 600 environ, avec une bande 
passante S étendant jusqu'à 20 oo Hz. L'’étage suivant constitue 
l'inverseur de phase attaquant le circuit RC-RC’. Dans cette réalisa- 
tion, ce sont les condensateurs C et C’ qui sont variables. Le mélange 
est effectué par l'intermédiaire de deux élages à charge eathoditis 
dont la forte impédance d'entrée ne shunte pas le circuit RC-RC'. 
Les condensateurs Cet C’ sont des condensateurs de 600 pF de capa- 
cité Maximum, la capacité résiduelle étant de »0 pF environ. En 


fait, les capacités parasites de câblage limitent à 15 le rapport 
C max 


Cmn * Néanmoins, on arrive à couvrir en deux gammes toute la 
bande 40-20 000 avec un large recouvrement des deux gammes. Le 
gain effectif élant réduit à 200 par la perte 1/3 due rs résistances 
de mélange, on obtient, avec une valeur de À = 0,3, un affaiblis- 
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sement de l’harmonique » de la fréquence d’accord de l’ordre de 
3b à 4o dB, le coefficient de surtension équivalent étant de 
l’ordre de 60. Ce montage a l'avantage d’être d’une simplicité rela- 
tive, surtout si on le compare à un circuit équivalent réalisé avec un 
pont en double T. Les résistances et condensateurs entrant dans le 
cireuit RC-R'C° n'ont nullement besoin d’être des éléments de haute 
qualité ; on a vu que le choix de À n'était pas très critique et on 


V7 20 /00 2 F4 56781000 2 5 4 56/7 10000 20000 


Fig. 26. — Courbes de réponse du circuit anti-résonnant 
et du circuit résonnant réalisés. 


peut se contenter de résistances de valeur courante puisque la réin- 
jection variable assure l'annulation de la pulsation Og. On a tracé 
les courbes de réponse du circuit accordé sur différentes fréquences ; 
on peut constater que l’enveloppe des sommets n'est pas rigoureuse- 
ment rectiligne ; les condensateurs variables utilisés étaient des 
modèles courants et l'égalité des capacités n’était pas rigoureusement 
constante ; de plus, vers les hautes fréquences qui correspondent aux 
valeurs minima de C, les capacités parasites arrivent à être du même 
ordre de grandeur que C (fig. 26). 


4) Oscillateur basse fréquence. — Si l’on réalise un circuit 
sélectif du type décrit au paragraphe précédent, on Lo Ds 
: … . . , = “ . ‘ n " 

l’on augmente la réinjection, l’ensemble se met à osciller a 
nément sur la pulsation &,. Nous nous proposons maintenant d'étu- 
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dier les possibilités d'utilisation de notre circuit eomme oscillateur 
basse fréquence. 
Soit le montage de la figure 27. L’amplificateur de gain G est sou- 
mis, d’une part à une réaction, la tension réinjectée à l’entrée étant 
gs ER aV, en phase avec la tension d’en- 
see trée E, d'autre part à une contre- 


ns EE réaction sélective du type décrit 
dans le paragraphe précédent. En 


l’absence de réaction, on se trouve 
donc en présence d’un amplificateur 
ai o sélectif. Soit E la tension d'entrée 
de l’amplificateur de gain G,;. On 
peut écrire, en tenant compte du 
conlre- réaction sélective signe dû aux phases des tensions 


mir réinjectées 


Vola— 1) — V = 0. 


Go 


omplificaleur 


Ho 27: 

On a calculé plus haut V, tension à 

la sortie du circuit sélectif RC-R'C’, en fonction de V,. En utilisant 
la notation symbolique, on peut ainsi écrire 


1 


el I 1 + 2pT + p?tt x : 
Vale) — A+ (EE F =] Vo + 2Vo= 0. 


um 


L'étude des conditions d’auto-oscillation du système abandonné à 
lui-même consiste en l’examen des racines de cette équation. Pour 
que le système oseille, il est nécessaire qu'il y ait des racines à partie 
réelle positive donnant un coefficient exponentiel divergent. Les 
conditions de Routh, qui permettent de conclure que l'équation a 


toutes ses racines à partie réelle négative, donnent immédiatement la 
condition d'accrochage 


(aGo — 1} 


(aGg — 1) + GA — 1) 


(QE 


On peut remarquer que cette condition exprime l'introduction, 
dans le système, d’un terme résistant négatif. Il est bien connu 
d’ailleurs qu'un système régi par une équation pendulaire n’oscille 
que par introduction d'une résistance négative. 


Revenant en notation habituelle, l'équation différentielle détermi- 
nant V, s’écrit : 


CA &o  (aGg—1}Â +1) dV 
: - 0 Eve 
di? À (aGo Rs 1) 2 Go = 1) dt + [O7 \ = (ae 


Supposons la condition d'accrochage réalisée, Théoriquement 
? . 7 . . Ta Q L4 
l'amplitude va tendre vers une valeur infinie. En réalité, elle est 
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limitée par l'apparition du courant de grille et par la non-linéa- 
rité des caractéristiques des lampes. Nous allons voir qu'il est pos- 
sible, en contrôlant convenablement cette limitation, d'obtenir une 
solution sinusoïdale d'amplitude finie et bien déterminée. 

Imaginons qu'à l'instant initial la condition d'accrochage soit 
réalisée. Pour limiter l'amplitude des oscillations il faut introduire 
entre la valeur du terme résistant et l'amplitude de V, une 
relation telle que lorsque V, croît, le terme résistant croisse 
aussi en valeur algébrique. Si V, croît suffisamment pour que 
ce terme devienne positif, la condition d'accrochage n'est plus 
satisfaite et V, décroît immédiatement. On conçoit donc qu'il 
puisse s'établir un état d'équilibre dans lequel V, prend une valeur 
telle que le terme résistant soit nul. Cet état d'équilibre est stable 
puisque le système, écarté infiniment peu de cette position d’équi- 
libre, tend à y revenir immédiatement. 

Le terme résistant dépend de 3 paramètres a, À et G,. On ne 
peut modifier À sans modifier les caractéristiques du circuit sélectif. 
Il nous reste donc a et G, . 

Supposons que l’on contrôle G par la relation : 


G = G,;(r — 5/amplitude de V,/?) 


(amplitude de V,) étant l’amplitude de crête et non pas l’amplitude 
instantanée de V,. Si l’on introduit une telle relation, nous allons 
voir que l'équation différentielle a une solution sinusoïdale rigou- 
reuse. Toute solution sinusoïdale de pulsation w, vérifie : 


Posons donc V, = V sin o,f. En tenant compte de la valeur de G, 
on écrit que le terme résistant est nul. 


CE nn 
aëCo 


aGg — 1 = adG,V? V = 


= AC ge 
Ve — Ve sin Of 


est une solution rigoureuse de l'équation différentielle déterminant 
V,. On peut remarquer que l'existence de la solution implique la 
condition : 


La solution obtenue : 


AGE. 
La condition d'accrochage devient donc : 
Ga + À—1) — 1 Lo 
et l’on peut remarquer qu'elle est toujours vérifiée si 
Deer 
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Si maintenant, laissant G fixe, nous contrôlons a par la relation :| 


a — a,(1 — è/amplitude de V,/?) 


on voit, tout comme plus haut, que 


est une solution rigoureuse de l'équation différentielle déterminant V,. 

En toute rigueur, ces résultats ne doivent être considérés que 
comme des approximations. Des études plus poussées ont été effec- 
tuées dans le cas général sur les oscillateurs à réaction contrôlée par 
l’amplitude (1). 

Ces travaux ont montré que la fréquence instantanée est tantôt 
inférieure, tantôt supérieure à &w, du fait des variations du terme 
résistant. En effet, la pulsation n'est égale à w, que lorsque le 
terme résistant est nul, or le principe même de l’oscillateur fait que 
ce terme résistant oscille autour de la valeur zéro mais ne reste 
pas identiquement nul. Comme nous l'avons vu plus haut, l’état 
d'équilibre correspondant est stable, mais les variations fortuites 
des paramètres entraînent corrélativement des variations du terme. 
résistant, automatiquement corrigées par l’asservissement introduit. 

Nous allons examiner maintenant rapidement les moyens qui per- 
mettent d'obtenir la régulation désirée. 

Si l’on désire réguler le gain G, on peut utiliser un système du 
type « anti-fading ». On détecte la tension de sortie, la constante 
de temps de détection étant choisie très grande devant w,, et on 
utilise cette tension continue négative pour polariser plus où moins 
une lampe à pente variable faisant partie de l’amplificateur de 
gain G. En pratique, toutefois, on se heurte à certaines difficultés 
Concernant, en particulier, la stabilité de l’ensemble et l’on préfère, 
en principe, agir sur le taux de réaction. 

Sans faire appel à un dispositif comprenant des lampes à pentes 
variables, on peut obtenir directement le résultat cherché. Il suffit 
pour cela, d'insérer dans le diviseur de tension fournissant la ten- 
sion de réaction un élément non linéaire. On peut, par exemple, 
utiliser une lampe d'éclairage de type courant à filament de tung- 
stène. Sa résistance augmentant avec le courant qui la traverse, on 
conçoit que l’on puisse obtenir le résultat voulu. 

On obtient des résultats meilleurs avec les thermistances qui sont 
constituées par des semi-conducteurs dont la résistivité est donnée 


par la formule : 
I I 
(1) 
© —— Po s T 


dans le domaine d'utilisation, leur r 


ésistance varie en raison inverse 
de la températur 


e absolue. Elles ont, sur les lampes à filament de 


| 
| 
| 
| 
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tungstène, l'avantage d’une plus grande stabilité dans le temps et 
aussi d’une plus grande sensibilité dans une gamme d'utilisation 
plus étendue. Leur constante de temps est de quelques secondes. 

La figure 8 donne le schéma d’un oscillateur expérimental basé 
sur ces principes. Le circuit sélectif est aecordé sur 1 800 Hz envi- 
ron. La limitation est obtenue ici avec une thermistance dont la résis- 
tance est de 10 kilohms pour 12 volts environ. On obtient sur l’anode 


l 12AT7 à 


ÿ 


FO0A 
/harmislonce 
©) ha 

2Mna 


F Q 
à 
i 102000 
L | e 
Fig. 28. — Oscillateur sinusoïdal. 


de la triode amplificatrice une tension d’oscillation de 12 volts avec 
une distorsion de l’ordre de 1 p. 100. La réaction est réglée en don: 
nant à la réinjection une valeur plus grande que celle qui est néces- 
saire pour obtenir l’annulation de la tension à la sortie du circuit 
sélectif. On peut apprécier la simplicité du montage qui ne fait appel 
qu'à une seule lampe, une double triode 12 AT 7. Il serait d’ailleurs 
possible d'obtenir des résultats bien meilleurs en choisissant une 
thermistance mieux adaptée ; celle dont on disposait nécessite une 
tension de 12 volts qui est déjà une tension difficile à obtenir sans 
trop de distorsion de la part d’une simple triode. I] ne faut pas 
chercher ailleurs la cause du chiffre relativement élevé que l’on 
obtient pour la distorsion. Avec un tel montage et en utilisant des 
éléments de régulation mieux adaptés, on pourrait obtenir une dis- 
torsion inférieure à o,1 p. 100, à condition de limiter à 1 ou 2 volts 
l'amplitude de la tension d'’oscillation. 
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CHAPITRE Il 


Comparaison entre le circuit étudié 
et quelques autres montages équivalents. 


Au cours des paragraphes précédents, il a été fait mention, à 
plusieurs reprises, du pont de Wien et du pont dit « en double T ». 
Il s’agit, en effet, de circuits anti-résonnants à résistances-capacités 
qui sont utilisés dans les appareils de mesure de construction récente. 
Il a paru intéressant de comparer le circuit qui a été décrit et les 
montages en question qui sont universellement employés. Les circuits 
classiques comportant self-inductances et capacités semblent, en 
effet, complètement abandonnés dans le domaine des fréquences 
basses. 

Le pont de Wien n'est qu'un cas particulier du pont de Wheat- 
stone en courant alternatif. Pour que la diagonale détecteur ait un 
point à la masse, ce qui est presque nécessaire dans les montages 
comportant des lampes, on attaque la diagonale source avec une 
triode à charge répartie, ce qui présente de plus l’intérêt de compen- 
ser l’affaiblissement d'insertion du circuit. Toutefois, cet artifice ne 
change rien à la forme des équations à un coefficient numérique près: 
On démontre, par ailleurs, que la sélectivité la meilleure est obtenue 
avec des valeurs de constantes de temps égales dans les deux bran- | 
ches réactives (6) (7). 

On peut alors écrire, pour le pont de Wien : 


Ju 
Hair LS D | 


V 
en 

Le circuit en double T présente l'avantage d’avoir un point com? 
mun pour les circuits d'entrée et de sortie ; c’est cette raison qui le 
fait choisir pour les mesures en toutes fréquences, Par contre, il est | 
nécessaire, pour changer la fréquence d'accord, de faire varier | 
simultanément 3 éléments, les trois résistances ou les trois conden: | 
sateurs par exemple. Avec les valeurs indiquées plus loin pour les 
constantes de temps, on peut écrire 


ju 


V 
No Av 


Avec un circuit série L-R-C, on aurait encore 


Q étant le facteur de qualité du cireuit. 
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Toutes ces expressions ont même forme que celle que nous avons 
obtenue. Elles ne diffèrent que par la valeur de la constante au 
dénominateur, le circuit étant d'autant plus sélectif que cette cons- 
tante est plus petite. On conçoit ainsi que le circuit décrit soit plus 
sélectif que le pont de Wien et le pont en double T, puisque H 
peut descendre jusqu'à 2. 

Ce qui est remarquable, c’est que pour des circuits de structures 
nettement différentes on obtient des équations ayant rigoureusement 
la mème forme. On peut même se demander si tous les circuits anti- 
résonnants, quelle que soit leur structure, n’ont pas la même équa- 
tion. La démonstration de cette proposition sort du cadre de ce tra- 
Vail et n'a pas été faite jusqu'à présent. L'étude qui a été effectuée 
h'en à pas moins une portée générale puisqu'elle s'étend aussi bien 
au pont de Wien et au pont « en double T » qu'au circuit dont nous 
avons préconisé l'emploi. 


CONCLUSION ET RÉSUMÉ 


LE — On convient généralement de limiter à l'intervalle de 20 à 
20 000 périodes par seconde les fréquences intéressant le domaine de 
Pacoustique. Cette gamme représente une étendue de 10 octaves. Les 
Circuits intégrateurs ou différentiateurs destinés à fonctionner dans 
un intervalle relatif aussi important doivent être spécialement étu- 
diés. C’est à cette étude des circuits de base qu'est consacrée la pre- 
mière partie. Elle est divisée en trois chapitres ; les deux premiers 
concernent les intégrateurs et les différentiateurs et, dans le troi- 
ième, on trouvera des oscillogrammes illustrant la réponse transi- 
loire des circuits réalisés. 


II. — Pour étudier l'influence d’une ou de plusieurs intégrations 
u différentiations effectuées sur un courant téléphonique ou musical, 
in a réalisé un appareil effectuant ces opérations et fournissant la 
somme ou la différence des tensions obtenues. 

La description de cet appareil constitue le premier chapitre. 

Le deuxième concerne les résultats de mesures effectuées sur l’appa- 
eil ; quant au troisième, il traite des applications à l’acoustique 
musicale et à la parole, ainsi que de quelques autres utilisations 
possibles. 


III. — Les résultats de la partie précédente ont laissé entrevoir les 
ossibilités de filtrage que permettent les combinaisons de circuits 
ntégrateurs et différentiateurs. La troisième partie contient l'étude 
létaillée d'un circuit sélectif du type coupe-bande, basé sur la combi- 
aison d'un circuit intégrateur et d’un circuit différentiateur. Le pre- 
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mier chapitre traite de généralités; le deuxième, le troisième et le 
quatrième concernent l'application à la réalisation d’un distorsio- 
mètre, d’un analyseur d'onde et d’un oscillateur sinusoïdal. 

En manière de conclusion on a effectué une comparaison entre le! 
circuit étudié et deux autres circuits habituellement utilisés aux: 
mêmes fins, le pont de Wien et le circuit dit «en double T ». 


(Laboratoire de Mécanique physique et expérimentale. 
Sorbonne, Paris). 
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DES 3 


SUR LA CONDUCTIBILITÉ ÉLECTRIQUE 
ET LA CRYOMÉTRIE 
DES SOLUTIONS DE SELS FONDS ‘) 


| Par Micuez BIZOUARD 
4 étude des milieux ioniques fondus a pris une certaine extension 
-depuis une dizaine d'années. Les premiers travaux ont été entrepris 
vers 1890 : ils portent sur l’analyse thermique et la mesure de la con- 
“ductivité électrique et des chaleurs spécifiques. Mais ce n’est qu’en 
10,48 que Darmois et ses élèves précisent définitivement les lois de la 
»cryométrie en milieu ionique fondu ; les années qui suivent voient 
“apparaître des travaux anglais, australiens, américains, puis russes, 
sur la conductibilité des sels purs et de leurs solutions. 

En même temps, d’autres voies d'investigation se dessinent. A 
l'heure actuelle, l’étude des milieux fondus est abordée par une 
dizaine de méthodes : conductibilité électrique, cryométrie, chaleur 
EE écifique, viscosité, nombre de transport, f. 6. m. de piles, spectro- 
} photométrie, effet Raman, polarographie, diffraction des rayons X, 
vitesse de propagation des ultra-sons. 

Ces recherches ont pour but la détermination de la structure des 
sels fondus, mais leur importance croissante est aussi en relation avec 
les projets d'utilisation de ces liquides comme fluides refroidisseurs 
dans les piles atomiques en raison de leur chaleur spécifique relative- 


ment grande, de leur bonne stabilité thermique et de leur conductivité 


électrique élevée. - 

Pour notre part, nous avons abordé l’étude des sels fondus par la 
mesure de Ja conductibilité électrique et, accessoirement, par la 
cryométrie. Il nous a semblé, en effet, que la mesure des conducti- 
vités donne le maximum de renseignements pour déterminer la struc- 
ture des sels fondus. 


(*) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Marseille 
our obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
u octobre 1960 devant la Commission d'examen. 
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Dans une première partie, nous décrivons notre méthode expéris 
mentale grâce à laquelle les phénomènes de polarisation, si gêénants. 
dans les mesures de conductivité des électrolytes, sont éliminés tota- 
lement. 

La deuxième partie de ce travail donne les résultats expérimentaux 
obtenus. 

Enfin, dans une troisième partie, nous avons tenté de donner une 
interprétation à nos mesures. Nous avons été ainsi amenés à émettre 
un certain nombre d’hypothèses sur la structure des milieux ioniques 
fondus. 


PREMIÈRE PARTIE 


DISPOSITIF EXPÉRIMENTAL ; 


I. Principe et description de la méthode de mesure 
de la conductivité spécifique. 


A) Définition de la conductivité spécifique. — La conductivité 
électrique spécifique ç« d’un électrolyte fondu, de même que celle 
d’un électrolyte en solution aqueuse, se définit comme l'inverse de læ 
résistance de l’unité de volume de cet électrolyte. En pratique, on 
détermine la résistance R d’un volume w, et on a : 


I 
CR . (1} 
Donc, en principe, la conductivité électrique d’un sel fondu 
s'obtient par les méthodes usuelles de mesure des résistances. 


B) La mesure de la conductivité des électrolytes fondus paf 
la méthode du pont de Wheatstone.— Les différents chercheurs 
qui ont mesuré les conductivités électriques, soit des sels purs — tra” 
vaux assez anciens pour la plupart [de (?) à (°)] — soit des mélanges 


1) K. Arnor. Zs. Elch., 1906, 12, 337 ; 1907, 13, 500. 
?) K. Arnor et A. GessLer, Zs. Elch., 1908, 14, 662. 
5) H. M. Goopwin et Marre. Phys. Rev., 1906, 23, 22. 

} H. M. Goopwin et Mare. Phys. Rev., 1907, 25, 469. 
(5) H. M. Goopwix et Marrey. Phys. Rev., 1908, 26, 28. 
à H. M. Goopwin et Maire. Phys. Rev., 1908, 27, 322. 
(°) 

] 


4 


( 
( 
{ 
( 
5 
7) F.M. Jarcer et B. Karma. Z. anorg. Chem., 1920, 113, 27e 

R. Lorenz et Hücnserc. Z. anorg. Chem., 1916, 94, 305. 


R. Lorenz et Karmus. Z. phys. Chem., 1907, 59, 17. 
() C. Turanpr et E. Lorenz. Z. phys. Chem., 1914, 87, 543. 
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de sels fondus — travaux récents [de (11) à (??)] — ont employé la 
méthode du pont de Wheatstone, simple ou modifié en pont de Wien 
ou Kelvin. Après avoir défini le volume d'électrolyte dont ils se propo- 
sent de mesurer la résistance, ils l’insèrent dans l’une des branches du 
pont au moyen de deux électrodes plongeant dans le liquide, et la 
conductivité est donnée par la formule (1). C'est de cette manière que 


Yim et Feinleib (??) procèdent. Mais, en général, v est difficile à mesu- 


- rer ou Calculer avec précision et la majorité des auteurs se contentent 


d'une mesure relative de 6. Ils déterminent la résistance R, du même 
volume v d'un électrolyte de conductivité connue 6,. D'où : 


I EE 


ete 


en posant = R;oj. 


* Cependant la mesure de la résistance R est rendue délicate par le phé- 
- nomène de polarisation des électrodes. En vue d'éliminer cet effet, 
- le pont est alimenté en courant alternatif fourni par un générateur 
- basse fréquence ; la détection du minimum au moment de l'équilibre 


LA 


, 


s'effectue à l’aide d’un voltmètre électronique précédé d’un amplifi- 


- cateur. De plus, certains auteurs comme Spooner et Wetmore (1°), 


Cowen et Axon (*), Krôüger et Weisgerber (1), « platinisent » la sur- 
face des électrodes de platine. Malgré ces précautions, Krôger et 
Weisgerber ont mis en évidence la résistance supplémentaire due à 


Ja polarisation, en effectuant des mesures à différentes fréquences ; 


1 


cette résistance de polarisation est une fonction linéaire de l'inverse 


(4) H. Boom et E. HEymanx. Proc. Roy. Soc. À, 1947, 188, 392. 
(2) J. OM. Bocknis et J. A. Krremener. Trans. Farad. Soc. GB, 1952, 


» 48, n° 1, 75. 


102. 


| 1325: 


(3) H. C. Cowex et H. J. Axon. Trans. Farad. Soc. GB, 1956, 52, n° 2, 242. 
(4) C. Krôcer et P. WeiscerBEer. Z. phys. Chem. Frank., 1955, 5, n°5 3-4, 


(5) B. Markov et L. Saumina. Zh. fiz. Khim. SSSR, 1957, 31, n° 8, 1767. 
(4) B. Markov et L. Saumina. Dokl. Akad. Nauk SSSR, 1956, 110, n° 3, 


AII. 
(47) J: G. Mureuzescu et S. Zuca. Studi si Cerc. Un. Ac. RPR, 1959, 


(8) W. C. Puezrs et R. E. Grace. J. Metals USA, 1957, 9, n° 11, 1447. 
(#) R. C. Spooner et F. E. W. Wermore. Canad. J. Chem, 1951, 29,/-n0o; 
777: 
(20) J. Srory et J. Crarke. J. Metals USA, 1957, 9, n° 11, 1440. 
(21) E. W. Yim et H. Feinrers. J. Electroch. Soc. USA, 1957, 104, n° 10, 626. 
(??) B. Markov. Dokl. Akad. Nauk SSSR, 1955, 102, n° 6, 1163. 
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de la racine carrée de la fréquence et peut être éliminée par extras 
polation aux fréquences élevées. 
ï AIN d à o 
Ainsi, pour KNO,, ces auteurs donnent à 341° C 


Ovrai — 0,651 51m 

Æt à 1,000 Hz: 4 
A yes 
0j 000 = 0,620 QE cm 


La différence atteint 5 p. 100. 

En conséquence, lorsqu'on emploie la méthode du pont de Wheats 
stone il faut se résoudre, ou à multiplier les mesures de R en fonction. 
de la fréquence, puis extrapoler pour une fréquence infinie, ou à 
déterminer les conductivités pour une fréquence donnée. 

Pour notre part, nous avons rejeté la méthode du pont de Wheats 
stone, et avons mis au point une méthode éliminant totalement less 
phénomènes de polarisation. 


C) Principe de notre méthode de mesure des conductivités 
— Notre méthode est dérivée de la méthode potentiométrique des 
mesure des résistances. ; 

(e) d F Dans le volume d'électrolyte 
schématisé sur la figure 1 par 
la colonne C, plongent quatre: 
électrodes : 

— a et b sont les électrodes 
d'entrée et de sortie du courant” 
fourni par le générateur basses 
fréquence G. } 

— cet d sont deux électrodes* 


de mesure dans lesquelles ne 
passe aucun courant appréciable. Elles sont donc impolarisables 
Si V et V, sont les différences de potentiel existant entre les élec” 


G 


Fig. 1. — Schéma de principe. 


trodes c et d et aux bornes de la résistance étalon Rs ontar 4 
Vo Rt, Vs = Ro J | 

A 7 ,. “47 : 
à étant l'intensité du courant traversant le circuit. D’où : | 
V M 

ae 3 

R Es Re is { 


La formule (1) donne alors 6 si l’on connaît le volume v d’électro- 
lyte. La mesure directe de v est trop imprécise ; nous l’avons ramenée 


à la mesure de la résistance R, du volume v d’un électrolyte de con- 
ductivité connue 6, : 


+ 
GE | 
LCR 
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d’où 
R;61 Ryan Vo 
UE den T0 
D) Description du dispositif expérimental. — x) Schéma géné- 
ral. — La figure 2 représente le schéma de notre dispositif expéri- 
mental. 


La source de courant alternatif est un générateur basse fréquence 
Ferisol. Nous travaillons à une fréquence de 1 000 Hz. 


La cellule de conductivité G sera étudiée au paragraphe III et est 
simplement schématisée sur la 
figure 2. La résistance R, est 
une boîte à décades AOÏIP soi- 
gneusement thermostatée. 

La mesure des différences de 


boite AGP 


à É thermostatéé 
potentiel V entre les sondes de étalon 

- mesure c et d, et V, aux bornes 
de R,, s'effectue au moyen d’un F sel fondu 


= oscillographe CRG OC 4ro qu © PE 
> comporte un préamplificateur Ë 

à entrées symétriques de plu- 
sieurs mégohms d'inpédance. 
- Les différences de potentiel V Fig. 2. — Schéma du circuit électrique 
Het’ V, sont de l’ordre de 5 à de mesure de la conductivité. 

. 10 mV efficaces. L’intensité du 

+ courant, traversant l’électro- 

> lyte et la résistance étalon, varie de 10 à 50 mA tandis que l'intensité 
de celui-ci passant par les électrodes c et d, lorsque celles: -Ci sont 
| reliées aux bornés de l’oscillographe, est inférieure à 107* HA. 


b) Remarques. — 1° Un blindage extrêmement soigneux de tous les 


l'oscillographe est telle que le moindre champ magnétique induit 

une f. é. m. qui fausserait les mesures. L’oscillographe a d'ailleurs 

sur le voltmètre cet avantage que l’on s'aperçoit très facilement d’un 

- défaut de blindage du circuit. 

2° Pour mesurer R, il suffit de connaître le rapport 7 : Ja précision 
0 


sera d'autant plus grande que V et V, seront plus voisins. Nous déter- 
minons donc rapidement la valeur Me FR, approximativement égale 
à R, c’est-à-dire celle qui donne des V et V, à peu près égaux sur 
- l'écran de l'oscillographe. Puis nous faisons plusieurs mesures avec 
des valeurs de R, voisines de la valeur déterminée précédemment. 


Pour mesurer J ; il suffit de déterminer l'amplitude des sinusoïdes 
0 


fils et de la cellule elle-même est nécessaire, car la sensibilité de. 
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obtenues sur l'écran de l’oscillographe, pour la même valeur du gain 
d'amplification, bien entendu. On peut, soit photographier ces sinu- 
soïdes puis mesurer les amplitudes sur le film obtenu à l’aide d’une 
méthode optique appropriée — microscope comparateur, agrandis- 
sement par projection, ete. — soit les mesurer directement sur 
l'écran. Nous avons utilisé ces différentes méthodes. 

3° L’oscillographe doit être nécessairement à entrées symétriques 
et de forte impédance. En effet : 

— d'une part, les électrodes c et d se polarisent d'autant moins 
que les intensités des courants les traversant sont plus faibles ; et 
ces courants sont d'autant plus négligeables que les impédances des 
deux entrées de l’oscillographe sont plus élevées ; 


— d'autre part, l’établissement de la formule R = + 


que les intensités des courants traversant le sel fondu et la résistance 
étalon soient les mêmes. Si, au contraire, l’une des entrées de l’oscil- 
lographe est reliée à la masse ou-si les impédances sont faibles, la mise 
en dérivation de l’oscil- 
lographe aux bornes 
des électrodes € et 4 
modifie l'intensité du 
courant traversant le 
circuit sel fondu-résis- 
tance étalon (la résis- 
rance R, est court- 
circuitée si une entrée 
à est à la masse, shuntée 
Fig. 3. si les impédances sont 

faibles), et nous avons 

& alors : V=Ri, V,=R,is 

et la formule R — V, R, n'est plus valable, à 


V : 
— R, exige 
0 


sortie 


“entrée 


Si l’on ne dispose que d’un voltmètre ou d’un oscillographe à 
entrées dissymétriques, il est nécessaire de câbler un préamplificatelss 
à entrées symétriques et à une seule sortie : une double triode montée 
comme l'indique le schéma de la figure 3 donne satisfaction : la ten- 
sion de sortie est prise sur l’une des anodes. 


4° Pour comparer notre méthode à celle du pont de Kelvin, nous 
avons inséré les électrodes c et d dans une branche d’un ous de 
Kelvin et détecté le minimum — pratiquement le zéro en adaptant 
convenablement les capacités — au moyen de l’oscillographe. A tra= 
vers c et d, il passe alors un courant non négligeable et nous avons 
effectivement décelé une résistance de polarisation. Les valeurs de R 
obtenues par cette méthode étaient supérieures d’environ 2 à 3 p. 100 
à celles obtenues par notre méthode. à Î 
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Il. Mesure et stabilisation des températures. 


Le coefficient de température de la conductivité électrique des élec- 
trolytes fondus étant important, il importe de mesurer avec précision 
la température à laquelle on opère et de maintenir constante cette 
température pendant le temps que durent les mesures. 


A) Le four et les divers dispositifs mécaniques. — a) Le four. 
— C’est un four cylindrique de 50 cm de haut et 30 cm de diamètre. 
Le tube cylindrique intérieur est en silice et a un diamètre intérieur 
de 5 cm. Sur ce tube est enroulée la résistance chauffante en khantal, 
les spires se resserrant au fur et à mesure que l’on approche des extré- 
mmités. L'espace compris entre le tube de silice et l’enveloppe exté- 
rieure est rempli de terre d'infusoires, excellent isolant thermique. 


© 
(&) 


nn 
| ë 


© 
M 


\\ \S 
Ass 


| Fig. 4. — Schéma du dispositif général. 


(1) Crémaillère. 

-(2) Agitateur. 

(3) Moteur de l’agitateur. 

*(4) Cellule de conductivité. 
(5) Disque d'amiante. 

(6) Gaine du thermocouple. 

: (7) Tube de clinquant d’acier. 
» 8) Tube de silice. 

(9) Terre d’infusoires. 

Ho) Creuset. 

(11) Potentiomètre enregistreur. 


Annales de Physique, 1961. 


(12) Potentiomètre à décades. 

(13) Vases de Dewar : Source froide 
pour les thermocouples. 

(14) Cale d'amiante. 

(15) Potentiomètre asservi. 

(16) Relais du potentiomètre com- 
mandant le relais (17) de ferme- 
ture du secondaire du transfo. 

(18) Auto-transformateur. 

(19) Thermocouple de régulation de 
la température. 
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. . S . °$ 
La résistance chauffante est d’une vingtaine d’ohms. Le four est ali 
menté par un auto-transformateur délivrant une tension variable 
entre o et 260 V. La puissance de chauffe est donc adaptable faciles 


ment aux besoins. 


b) Le creuset. — Le creuset dans lequel sont mis à fondre les sels 
étudiés est en pyrex ou en silice, suivant la température à laquelle 
nous travaillons. Le creuset doit en effet répondre à deux critères 
essentiels : conductibilité électrique très faible et être inattaquable 
par les divers sels. Le pyrex jusqu'à 500° GC, la silice jusque vers 
1 000° ( répondent à ces qualités. 

Les creusets utilisés ont une hauteur de 15 cm et un diamètre 
intérieur de 3,5 em. : 

c) L’agitateur. — Une agitation incessante est nécessaire pour assus 
rer le mélange parfait des deux sels dont on veut étudier la solution, 
ainsi que l’uniformisation de la température dans tout le volume de la 
solution. L’agitateur, formé de deux cercles horizontaux disposés le 
long d’une tige verticale est fait en pyrex, en silice ou en platine, 
non attaquables par la plupart des sels. L’agitateur est animé d’un 
mouvement de va-et-vient vertical sous l’action d’un moteur uni- 
versel, par l’intermédiaire d’un système bielle-manivelle. La vitesse 
d’agitation se règle par un rhéostat. Si l’agitateur est en platine, äl 
est nécessaire de l’isoler de la masse en le reliant à la bielle par une 
tige de pyrex. 

Nous avons rendu solidaires moteur d’agitation, agitateur et creu- 
set, grâce à un dispositif constitué par deux anneaux horizontaux 
formant nacelle pour le creuset, fixés sur deux tiges verticales comme 
le montre la figure 4. Ces tiges verticales sont solidaires d’une cré: 
maillère, ce qui permet d’animer le tout d’un mouvement vertical, 
donc de sortir le creuset du four très aisément. $ 

Une seconde crémaillère, sur laquelle est fixée la cellule de conduc- 
tivité G, permet de descendre à volonté celle-ci dans le four. 


» 

B) Mesure de la température de l’électrolyte fondu. — Nous 
avons apporté un soin particulier à la mesure des températures. Cette 
mesure se fait à l’aide d’un thermocouple en Pt — Pt Rh 10 p. 100; 
très fidèle, et la température est enregistrée grâce à un potentiomètre 
enregistreur MECI. 


( 


à 

a) Le thermocouple. — La détermination correcte de la température 
d’un liquide par un thermocouple exige avant tout que la soudure 
chaude soit en équilibre thermique avec le liquide. Aussi avons-nous 
utilisé comme protège-couple des gaines de pyrex ou silice et ainsi 
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enrobé la soudure chaude en étirant le tube. Les avantages sont la k 
faible épaisseur de pyrex séparant la soudure active du bain liquide 
et l'absence d’air entre la soudure et la gaine. 
L'’isolement des fils de la soudure chaude est assuré par un enrou- 
lement de ficelle d'amiante, celui des fils des deux soudures froides, 
par une gaine de plastique. | 
L'étalonnage du thermocouple se fait aux points triples de l’eau et N 
de l'acide benzoïque, et aux points de fusion de l’étain et du bichro- | 
mate de potassium. L'étalonnage nous a donné, au microvolt près, É 
c'est-à-dire au 1/10 de degré près environ, les valeurs données par on: 
les tables du N. B. S. d'étalonnage d’un tel couple. 


b) Enregistrement graphique de la température. -— La force électro- 
motrice fournie par le thermocouple est partiellement équilibrée par De 
un potentiomètre à décades A. O. I. P. La partie résiduelle inférieure sa 
à : mV est dirigée sur un potentiomètre enregistreur MECI. Cet enre- Le 
gistreur a une plage de 1 oooV s’étalant sur 250 mm. En appréciant 
le 1/10 de millimètre, on lit la force électro-motrice à 0,4 uV près, 
donc la température à 0°05 près environ. En étalonnant soigneuse- 
ment les deux potentiomètres au début de chaque mesure (les valeurs. 
affichées sur chacun des potentiomètres sont les mêmes, à moins de 
1 mV près), nous pouvons affirmer que les températures sont lues 
au moins à o°1 près, dans toute la gamme des températures auxquelles | 

. nous travaillons. 


houn, ‘he Ni de gt PT 
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C) Stabilisation de la température du sel fondu. La régula- 
tion de la température du four est assurée par un second potentio- 
mètre électronique MECI. Deux couples en série BTE — CTE sont 
"placés le plus près possible de la résistance chauffante. Leur force 
. électro-motrice est équilibrée en partie par un potentiomètre à 
décades, et la différence est envoyée au potentiomètre MECI. Un relais 
ACRM (x10 V, 15 mA), d’un pouvoir de coupure de 10 A, commandé 
. par un contact installé entre l’aiguille indicatrice du potentiomètre 
MECI et un repère que l’on peut déplacer, coupe le courant de chauf- 
fage du four chaque fois que la force électro-motrice des deux couples 
dépasse la force électro-motrice correspondant à la température dési- 
rée. La température de la résistance chauffante subit des fluctuations, 
mais par suite de l’inertie thermique du four, la température du bain 
_ fondu reste rigoureusement constante : sur le potentiomètre de mesure 
de cette température, nous obtenons en effet une droite absolument 
verticale pendant le temps que nous voulons, et jusqu'à une tempé- 
rature de l’ordre de g00° C. Cette régulation par tout ou rien permet 
donc de stabiliser la température avec une précision supérieure à 
celle que l’on obtient dans la détermination de la température elle- 


même. 
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Ill. La cellule de conductivité. 


A) Description et étalonnage de la cellule de conductivité. 
__ Le rôle de la cellule de mesure de la conductivité est de définir 
le volume v d’électrolyte dont on se propose de déterminer la résis= 
tance R. En utilisant des électrolytes de conductivités différentes 0, 


6,, .…., et en opérant avec des tensions variables aux bornes des 


électrodes a et b, les produits Ro = Ro, = ..… — — k doivent être 


effectivement constants. 

La figure 5 représente le schéma de l’un des deux types de cellules que 
nous avons construites. Elles sont formées de 
deux tubes de pyrex ou silice, de diamètre 
extérieur 15 mm, dans lesquels plongent les 
électrodes. Ces deux tubes sont raccordés par 
un tube capillaire de 0,5 à 1,5 mm de diæ 
mètre intérieur en forme d’U, de longueur 
totale 8 à 9 em. C’est le volume intérieur 
de ce tube capillaire qui définit pratique: 
ment le volume d'électrolyte dont on veut 
mesurer la résistance R. La cellule est 
immergée de 6 à 7 cm dans l’électrolyte 
fondu. Ce dernier pénètre à l’intérieur de 
la cellule par un petit orifice situé à la base 
du tube capillaire en U. 

Les deux types de cellule ne diffèrent que 
par la forme des électrodes d'entrée et de 
sortie du courant : ce sont, ou bien deux 
simples fils de platine de 1,5 mm de dia- 
mètre, ou bien deux rondelles horizontales 
de platine de 0,5 cm? de surface. Avec ce 
dernier type les lignes de courant sont plus 
Fig. 5. — Schéma des  C£ulières qu'avec celui à électrodes 
cellules de conductivité.  filiformes. Cependant, les deux types de 

cellules nous ont donné des résultats absolu® 
ment comparables. 

Le volume d’électrolyte n’est défini par le capillaire en Ü que tant 
. ce dernier ne laisse pas échapper de ligne de courant, c’est-à-dire 
ren ne ie is FREE L'expérience a 
Se ble 0 sure e pyrex, 1 000° C pour la silice, 

NEA laux reste 
vis-à-vis de celle des sels fondus étudiés. 


Sie ï 
Signalons que certains auteurs, comme Yim et Feinleib, construi: 


gint.1à 2 


absolument négligeable 
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sent la cellule de mesure en nitrure de bore et tiennent compte de sa 
conductivité propre. 
Les constantes 4 ont été déterminées à l’aide de trois solutions de 
conductivités connues (établies par le National Bureau of Standards) : 
— solution normale de chlorure de potassium ; 
— solution saturée de chlorure de sodium ; densité : 1,2014 à 18°C : 
— solution d'acide sulfurique ; densité : 1,223 à 18° Cr 
Les résultats de l’étalonnage d’une cellule utilisée sont donnés par 


. le tableau I. Les V et V, sont exprimés en unités arbitraires. 


B) Précision de la détermination de la constante de la cel- 
luie. Le tableau I montre que la moyenne des écarts Ak obtenus 
pour chacune des trois solutions étalons est sensiblement la même. La 
moyenne générale des écarts entre la moyenne générale obtenue 
pour k (207,70) et les différentes valeurs obtenues pour k est du même 
ordre que les A4 moyens partiels. La précision serait ainsi de l’ordre 
de 0,25 p. 100. En calculant les écarts entre les valeurs moyennes 
obtenues avec les trois solutions étalons et la moyenne générale, 
nous obtenons une précision de 0,1 p. 100. 

Une discussion détaillée des causes d’erreurs sur k montre que 
cette précision est celle que laisse prévoir la sensibilité de notre 


méthode. On a en effet : 


F2 do dR 


ni LE=2T + 


dR dc 
= RH T+T OUR 


+ 


puisque V et V, sont du même ordre de grandeur. Si la focalisation 


et l’astigmatisme de la trace de l’oscillographe sont réglés soigneu- 


x 


sement, l’amplitude de la sinusoïde est déterminée à 0,2 mm près, 
SF AYE = 
soit => — 0,25 p. 100. L'erreur sur ç provient d’une part de l'erreur 


avec laquelle on détermine la température de la solution étalon, d’au- 
tre part de l’erreur dont est entachée la réalisation du titre de la 


- solution. L’imprécision venant de la température est de l’ordre de 


0,1 p. 100, et celle venant de la réalisation de la solution est absolu- 
ment négligeable. 

La résistance étalon R, est connue avec une précision de 0,1 p. 100. 
L'erreur maximum que l’on peut commettre sur Æ est donc de l’ordre 
de 0,7 p. 100 ; mais, en réalité, elle est sans doute inférieure à ce 
chiffre, et, si elle n’est pe de l’ordre de 0,1 p. 100, elle est très cer- 
tainement proche de 0,25 p. 100. 


Remarque. — La constante de la cellule de conductivité est déter- 
minée à la température ordinaire. Aux températures de fusion des 
sels, cette constante a légèrement varié. On peut calculer l'ordre de 
grandeur de cette variation en considérant l'augmentation du volume 
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TABLEAU ÎI 


Étalonnage d'une cellule. 


sa, 
# F 
Fa : 2 
#, Solutions 7 des k AA | Ak Ak= 
Ts étalons | Ro | V | Vo} R  k= Rio moyen [AK Xm À] moyen | 207,70--k 
nu à 
e 
Ge KCI _|r 8502,69 |2,50l1 990 | 208,45 0,61 0,75 = 
4 normal » 114,45 |4,11/1 O8I 207,51 0, 33 0,19 
» ,20 |5,76|1 992 208,66 o,82 0,96 
1 950/2,64 |2,60|1 987 207,51 0,33 0,19 
» |4,05 |3,97|1 991 | 208,56 0,72 0,86 
» |5,99 |5,90|1 080 207,41 0,43 0,29 
2 050/2,14 |2,21|1 985 | 207,03 |207,84 0,09 0,49 0,23 
». [3,74 |3,87|1 082 207,62 0,22 0,08 
» 15,88 |6,10|1 978 207,20 0,64 0,50 
2 150/2,11 |2,301 975 nn 0,96 o,82 
» |3:22 |3,59|1 9 208,24 0,40 0,54 
» |5,00/|5,41|1 987 208,14 0,30 a 
NaCl 800/2,70 |2,41| 8096%2| 207,71 0,82 0,59 
» 13,26 |2,90|  809,3| 207,83 0,10 0,13 
» 14,68 |[4,16| 9o0,0| 207,99 0,06 0,29 
850,3,16 |3,00| 8095,3| 206,90 1,03 0,29 
» 4,63 |4,38| 808,5| 207,64 0,29 O,OTM 
» 16,31 |5:95| o9or,4| 208,30 |207,93 0,38 0,48 o,10 
900/2,28 |2,28| 900,0! 207,99 0,06 0,44 
». |4,195/4,20| 808,8| 207,71 0,22 0,17 
» 15,32 15,33] 898,3] 207,60 0,33 0,44 
950/2,61 |2,74| 905,0! 209,14 1,21 0,80 
» [4,45 |4,70| 800,5| 207,87 0,06 0,06 
» 16,09 |6,40| 905,0| 209,14 T2 o,61 
ANR | 
SO,H; 250/2,37 |2,20| 258,8] 208,34 c,99 0,64 || 
» 14,51 [4,39]  256,8| 206,72 0,63 0,98 
» 16,23 [6,05] 257,5| 207,29 0,06 Fo 
240/2,50 |2,33| 257,5| 207,29 0,06 0,41 
? 14,29 |4,00| 257,4) 207,21 0,14 9549 
» 16,96 l6,50| 257,0| 206,80 0,46 |.  o,8T 
: 260,2,42 |2,44| 258,0] 207,60 |207,35| 0,34 0,34: | 10,67 10 
» |4,16 |4,19| 268,1] 207,81 0,46 OST 
» 16,55 6,63 256,9! 206,80. 0,55 0590 04] 
270/2,34 |2,45| 257,0| 207,61 0,26 0,09 . 
» 13:89 |4,08| 257,4| 207,27 O,14 0,49 ÿ 
» 16,20 |6,50| 257,5| 207,29 0,06 0, HE 0 
(l . Ak o 
| Emoyen général — 207,70 em À FES a — 0,24 p. 100 
k a ! ë 
Le (207,84 — 207,70) + (207,93 — 207,7) + (207,35 — 205,7) : 
207,7 e = 0,11 p. 100 
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zntérieur du tube en U lorsque la température passe de 20° C à 400° C 
par exemple. En adoptant pour le coefficient de dilatation linéaire du 


= pyrex la valeur À = 0,036.10-*, on trouve pour X une diminution 
« Ê s OP 10 
relative de 3 XA6, soit = — 0,4 p. 100. 


Cette diminution relative est donc du même ordre que la précision 
avec laquelle cette grandeur est connue. Nous avons apporté les cor- 
rections nécessaires au cours des mesures. 

… Pour une cellule en silice, ces corrections sont négligeables (À & 0). 


IV. Valeur de la méthode de mesure utilisée. 


A) Précision sur la mesure de la conductivité électrique des 
4 els fondus. — Si R est la résistance mesurée avec la cellule de cons- 


tante À pour un sel fondu de conductivité « — 
do dk adR 


k 
, NOUS avons : 


Nous venons de voir que l’erreur la plus importante entachant la 
détermination de k est celle apportée par la mesure de R ; la précision 
sur la mesure de À étant de 0,25 p. 100 environ, la précision sur 
celle de la conductivité est donc de 0,5 p. 100. 

Expérimentalement, l’erreur venant de la détermination de la tem- 


Re. 3 AE d 
pérature qui ne figure d’ailleurs pas dans la formule donnant . est 


plus importante que lors de l’étalonnage de la cellule à température 
rdinaire. Nous avons certes affirmé qu'entre 200° et g00° C, les tem- 
pératures sont lues à o°1 près. Mais, en réalité, la soudure chaude 
‘du thermo-couple prend la température du petit volume de sel fondu 
qui l’entoure. Malgré l’agitation et une durée de stabilisation de la 
température d’une dizaine de minutes avant chaque mesure, la tem- 
pérature de la masse de sel n’est certainement pas homogène à o°r 
près (viscosité du sel fondu). Ainsi, un changement dans la vitesse 
d’agitation — de très lente à rapide — fait varier la température 
de 0°5. Donc l'erreur maximum dont pourrait être entachée la valeur 
de s serait de l’ordre de 0,5 à 1 p. 100. 

En fait, la précision avec laquelle notre méthode permet de mesurer 
‘les conductivités est meilleure. En effet, nous mesurons les conducti- 
vités à plusieurs températures, puis nous déterminons graphiquement 
Ja courbe « — f(t). Les graphiques de la figure 6 représentent les 
variations de la conductivité spécifique avec la température, de NaNO;, 
- NO.Li et du mélange de ces deux sels à diverses concentrations. 

Les différentes droites que l’on peut tracer à partir des points 
expérimentaux ne diffèrent que par des quantités As extrèmes de 
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l’ordre de 0,004 à 0,008 .Q°1-cm 7: La conductivité 6 serait ainsi 
connue avec une précision de 0,15 p. 100 à 0,4 p. 100. 

Naturellement, la série de mesures étant faite avec la même cellule; 
les mesures sont entachées d’une erreur systématique. Il nous est 
arrivé de mesurer la conductivité d’un même sel avec deux cellules 
différentes par suite de la détérioration de la cellule utilisée. Les nom- 
bres différaient entre eux d’un peu plus de 0,1 p. 100. 


1 1 
Œa'em Li NOs 
1,900 Na NO; 


250 300 350 400 450 


Fig. 6. — Variation de la conductivité spécifique 
en fonction de la température. 


En résumé, la conductivité spécifique est déterminée avec une pré 
Cision atteignant peut-être 0,25 p. 100, de toute façon, meilleur 
que 0,5 p. 100. | 


Remarque. — Nous pouvons maintenant expliquer pourquoi nou 
avons limité l'intensité du courant traversant le sel fondu. Pour ut 
courant de quelques milliampères, 10 à 20 par exemple, l'apport d 
chaleur est d'environ 0,4 cal toutes les 30 sec, Me nécessair 
pour effectuer la mesure de R. Cette chaleur dégagée au sein du sé 
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contenu dans le tube en U, de masse 0,4 g environ, n'a pas le temps 
. de se propager dans le reste du sel fondu à travers le pyrex. Elle pro- 
xoque donc un échauffement de cette masse. La chaleur spécifique 
du sel fondu étant de 0,3 à 0,5 cal par gramme, l'élévation de tem- 
pérature est de 2° à 4° C. Il doit en résulter une diminution de la 
résistance R mesurée, de 2 p. 100 à 3 p. 100 environ, d’après les 
. valeurs du coefficient de température de la conductivité. L'expérience 
illustre parfaitement ces considérations. Le tableau II donne les résis- 
à tances R mesurées pour le nitrate de potassium, en fonction du cou- 
rant i, avec des intervalles de temps à peu près égaux entre chaque 
série de mesures. Ces intervalles de temps sont suffisamment longs 
- pour que la température s’égalise dans tout le creuset. De même, le 
- laps de temps entre deux mesures à des intensités différentes est sen- 
} siblement constant. 


Genie ETS Lee EURE va 


TaABLeEAU II 


imA 4 10 25 
R #0 275 273 268 
R 273 269 267 
R 274 270 268 
R 274 271 268 
R 276 272 269 


On voit que R diminue lorsque : augmente et que ces variations 
de R sont reproductibles. Aussi avons-nous limité le courant à à quel- 
ques dizaines de microampères, 100 au plus. L'échauffement produit 

est alors négligeable. 


_ par d’autres auteurs. — Les résultats auxquels nous avons comparé 


donnent les variations de la conductivité de KNO, et NaNO,-avec la 
. température, chaque valeur de la conductivité étant obtenue par extra 
_ polation, pour une fréquence infinie, de la courbe donnant les varia- 
tions de la résistance R en fonction de la fréquence du courant utilisé. 


B) Comparaison de nos valeurs avec les valeurs déterminées 


les nôtres sont ceux de Krüger et Weisgerber. Ces auteurs, en effet, 
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Pour NaNO,, ils donnent : ; 
59 — 0,004b7 (f — 312) + 1,009. 


LS Nous avons trouvé : 


s — 0,00458 ({ — 310) + 1,004, 


soit : 
Bo ya) AO 


ce qui donne un écart relatif de 0,25 p. 100, nos valeurs étant supé- 
rieures. 

Nous pouvons donc affirmer qu'avec notre méthode, les phénomè- 
nes de polarisation sont effectivement négligeables. Aussi n'exige-t-elles 
pas une étude de la résistance supplémentaire de polarisation, qui est 
nécessaire avec une méthode du pont de Wheatstone. Elle est donc 
ÉEX beaucoup plus rapide, et la précision obtenue est du même ordre de 


; grandeur que celle obtenue par Krüger et Weisgerber par exemple. 
LS 
de. DEUXIÈME PARTIE 


RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 


RER PET 


4 


KE pe 


I. Conductivités électriques spécifiques et molaires. 


Nous ferons d’abord quelques remarques générales avant de donner 


F 


Jr MMS SEE 25 gl 
er : > 


< les résultats expérimentaux pour chaque mélange étudié. 
% 1) Classification des mélanges étudiés. Les mélanges que” 
1 nous avons étudiés peuvent être classés en trois groupes : 


a) mélanges à anion commun NO,- : nitrate de sodium-nitrate de 
potassium, nitrate de sodium-nitrate de lithium, nitrate de sodium 
nitrate d'argent, nitrate de potassium-nitrate d’argent et nitrate de 
lithium-nitrate d'argent ; 4 

sb ) mélanges à cation commun Ag* : nitrate d’argent-chlorure 
d'argent, et nitrate d’argent-bromure d'argent ; È r 

c) mélanges ne comportant aucun ion commun : chlorure d’ar 
gent-bromure de potassium, bromure d’argent-chlorure de potassium, 
chlorure d’argent-bromure de sodium, bromure d’argent-chlorure de 
sodium et enfin le couple chlorure d’argent-bromure de lithium et 
bromure d’argent-chlorure de lithium. 


4 


F 
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2) Technique des mesures. Détermination des concentrations 
et des isothermes de conductivité. — Les principales difficultés 
bexpérimentales rencontrées au cours des mesures résident dans le fait 
que les sels fondus sont corrosifs. Cette corrosion dépend évidemment 
de la nature du sel et est d’autant plus importante que la température 
rest plus élevée. 

» Les nitrates alcalins et d’ argent attaquent assez peu le pyrex ; par 

“contre, les halogénures corrodent très fortement le quartz comme la 
“silice translucide, Une dizaine d'heures de fonctionnement entre 
—Goo° C et 800° C suffit pour mettre hors d’ usage une cellule de 
mesure de conductivité construite en quartz. Le platine lui-même se 
“recouvre d'une couche noirâtre et un polissage à la meule de feutre 
est nécessaire pour le nettoyer. 

Les sels employés sont des produits R. P. ou Merck ; les halogé- 
nures d'argent sont préparés au laboratoire, quelque temps seulement 
savant leur emploi, à partir de nitrate d'argent R. P. et de l'acide 
R. P. correspondant (à l'obscurité). 

La stabilité thermique des sels étudiés est bonne : les nitrates ne se 
écomposent qu'au-dessus de 500° C en nitrites avec dégagement 
e NO,, les halogénures sont stables, au moins jusqu'à 8oo° C-850° C. 
» Il eût été intéressant de mesurer la conductivité de séls de métaux 
divalents ; malheureusement tous les nitrates de ces métaux : Pb, Zn, 
Mn, Ni, Mg, Ba, $r, etc., se décomposent avant même de fondre ; 
il en est de même lorsqu'ils sont en solution dans les nitrates alcalins. 

On doit signaler pour les halogénures une légère évaporation à par- 
-ür de 700° C. Nous avons évidemment chiffré la perte de poids après 
chaque série de mesures par pesées ; celte perte est de l’ordre de 
0,5 p. 100 ; elle est pratiquement sans influence sur la composition 
du mélange fondu. En effet, la composition du mélange, calculée en 
fraction molaire, est donnée par : 


my 
De M, à 
nt L m 
M, 2 1 


M, et M,, leurs masses molaires. Que le mélange (m, + Ma) perde 
0,5 p. 100 de sa masse, cela revient à diminuer m, et m, de 0,5 p. 100, 
ce qui ne change pratiquement pas x,. Aussi peut-on penser que les 
concentrations sont déterminées avec une précision supérieure à 
PO,F D. 100. 

Les mesures sont faites de 50° en 5o° jusqu'à la température maxi- 
-mum que l’on veut atteindre, puis une nouvelle série de mesures de 
la conductivité est effectuée, de cette température maximum jusqu'à 


celle du point de fusion. 
- A partir des graphiques représentant les variations de la conducti- 


m, et m, étant les masses respectives de composé 1 et de composé 2, 


— 


868 MICHEL BIZOUARD 


vité avec la température, on détermine la conductivité pour des 
températures données, afin de pouvoir construire les isothermes dé 
conductivité correspondantes. 


3) Calcul des conductivités molaires à partir des conducti= 
vités spécifiques. — La conductivité molaire d’un sel pur ou d’une 
solution, c’est-à-dire la conductivité d’un volume contenant un nome 
bre défini de molécules (le nombre d’Avogadro) a une signification 
physique plus grande que la conductivité spécifique, c’est-à-dire celle 
de l’unité de volume qui, par suite de la différence des densités et de 
leurs variations avec la température, ne contient jamais le même 
nombre de molécules. 


Soit alors V le volume molaire du sel pur ; la conductivité molaire 
sera : 


M ñ + 
AE TON _ d étant la densité 


Pour calculer la conductivité molaire d’une solution, nous avons 
supposé qu'il y a additivité des volumes molaires. Les différentes 
mesures des volumes molaires des solutions de sels fondus qui ont été 
faites (**) montrent que cette hypothèse est très souvent et très exac- 
tement justifiée. Si x, et x, sont les fractions molaires des deux cons 
tituants, la conductivité d’une mole de solution (x, + x, — 1) sera“ 


E M M 
À = (a, +aV,)o — (a + do ve) c. 


S ë AA VE 
Nous avons sensiblement = — = _ ; les densités sont données 
4 Lo} 


par la littérature (tableau II) avec une précision de l’ordre de 
0,1 p. 100. Les conductivités molaires seront donc connues de 


0,3 p. 100 à 1 p. 100 près. L 
4) Résultats expérimentaux. — Nous donnons les valeurs dés 


conductivités spécifiques sous forme de tableaux ; des graphiques 


représentent quelques isothermes de conductivité molaire. 


A) Mélanges à anion commun. —— Les résultats sont donnés par les 
tableaux IV à IX. Des isothermes de conductivité molaire sont repré- 
sentées par les graphiques des figures TER: 


: 
# 


PEL Broom:- JW: Knacses, J! J, Morroy et D. Met Trans. 
Farad. Soc. G. B., 1953, 49, n° 12/1400: | 


seu A ne 


Eee 
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TaBLEAU III 


Densité des sels fondus. 


Sel Densité (par rapport à l’eau) Référence 
NaNO; T,9I4 —o,000 672  ([t — 300) . 
KNO, 1,898 —0,000 765  {i— 300) de 
LiNO; | 1,755 ——0,000 546  {[t— 300) 24 
AgNO; 3:928 —o,001 11 (£ — 250) Æ 
AgCI 5:267 —0,000 92 1 2 
AgBr 6,023 =—0,001 03 1 2e) 
KCI 1,539 —0,000 594 7 (t— 750) %) 
KBr 2,106 —0,000 799  (t— 750) (4) 
NaCIl 1,991 I US 543 t (27) 
NaBr 2,951 8— 0,000 816 91 (#9) 
LiCI 1,766 —0,000 432 8t (27) 
LiBr ee 8—0,000 6521 É£) 


(2) ES M. Jarcer. Z. anorg. Chem., 1917, 101, 1 

(25) H. M. Goopwin et Marirey. Phys. Rev., 1907, 25, 484. 
(26) R. Lorenz et HôcuBerc. Z. anorg. Chem., 1916, 94, 288. 
(27) E. R. Van Anrspazen et I. S. Yarre. J. phys. Chem. USA, 1955, 
D9/n0,2; 118. 
(2) Æ. R, Van ARTSDALEN et I. S. Yarre. J. phys. Chem. USA, 1956, 
60, n° 8, 1125. 
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KNO, — NaNO,. 


TagLcEeaAu IV 


1: 0,8 0,6 4 04 
KNO; 
0,454 0;524 
0,505 0,632 OL 
0,617 0,676 0,751 0,846 
6,668 0,730 0,810 0,909 
103824 0,896 0,988 nAÉOZ 
0,980 1,061 1,166 15294 
Tagzreau V 
KENO, — LiNO.. 
I 0,8 0,6 0,4 
KNO, 
0226 0,285 0,344 
0; 397 0,466 0,546 
0,568 0,648 0,749 
0,668 0,738 0,829 0,951 
O,824 0,909 I,OII 1093 
0,980 1,080 1,192 1,355 


KNO, — AgNO.. 


TaBcEau VI 


ne = 
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TaBLeaU VII | te À 


NaNO, — AgNO,. 


0,6 0,4 Ô,2 
0,790 0,813 
0,993 HAN To) RAC ER: 
L212 1,230 1,248 
1,431 1,450 1,466 


TaBceau VIII 


NaNO, — LiNO,. 


TaBLEAU IX 


LiNO, — AgNO,. 
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1 08 06 0.4 02 0 
KNO3 Na NO; 
Fig. 7. — Isothermes de conductivité 


molaire du mélange KNO,; — NaNO,.. 


An°cm! 


08 06 
K NO, CR 04 02 


Ag Nos 
Fig. D Isothermes de conductivité 
molaire du mélange KNO, — AgNO,. 
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1 es 0$ x 04 02 1 
KNOy LiN 


Fig. 8. — Isothermes de conductivi! 
molaire du mélange KNO, — LiNO,; 


1 08 06 04 02 1 
Na NOy Ag 


Fig. 10. — Isothermes de conductivit 
molaire du mélange NaNO, — AgNO. 


x 


abies pince" 
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; 06 x 04 0.2 0 1 02 0 
ÉNO; NoNO3 LiNOs Ag N0s 
ig. 11. — Isothermes de conductivité Fig. 12. — Isothermes de conductivité 
“molaire du mélange LiNO,; — NaNO,. molaire du mélange LiNO,; — AgNO;. 
B) Mélanges à cation commun. — Nous avons tenté d'étudier, en plus 


des bromure et chlorure d’argent dissous dans le nitrate d’argent, les 
… mélanges d'halogénures alcalins dissous dans les nitrates correspon- | 
… dants. Mais, par suite des points de fusion très différents et de la 
- température assez basse de décomposition (500°-600° C) des nitrates 
-alcalins, nous n'avons pu obtenir que des portions d’isothermes allant 
du nitrate pur jusqu’à une concentration équimolaire d’halogénure 
. alcalin. Nous n'avons donc pas pris en considération ces résultats. 
Les résultats expérimentaux sont consignés dans les deux tableaux 
ci-dessous (X et XI). 


TaBLeAu X 
AgNO, — AgBr. 


Ty I 0,8 0,6 0,4 De © 

1 C AgNO; 

300 1,059 1,060 L,172 1,382 

350 12202 1,262 1,370 1,579 1,072 

400 1,427 1,438 1,545 1,746 2,161 2,780 

450 1,558 1,590 1,705 1,920 2,322 2,903 
4 ee 1,675 1,720 1,850 2,068 2,455 3022 
Ë Lo En 00 I,815 1,955 2,178 2,560 3,124 
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Fig. 13. — Isothermes de conductivi . molaire 
au mélange AgNO, — AgBr. 


Tagreau XI 
AgNO, — AgCI. 


Ti I 0,8 0,6 0,4 


1 C AgNO; 
300 1,059 1,059 T É7S 
350 1,262 1,258 1,388 
400 1,421 I,441 1,584 : 
ce 450 1,558 1,602 mn, 7 02.8 
| Sore Vi 500 1,675 1,750 1,920 
Le Len550 1,760 1,865 2,045 


Les figures 13 et 14 représentent quelques isothermes de condu 
7 tivité molaire. 


cd 
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ArT'en! 
130 


1 0.8 0.6 04 02 0 
Ag NO; AgCl 


Fig. 14. — Isothermes de conductivité molaire 
du mélange AgNO;, — AgCI. 


… C) Mélanges ne comportant aucun ion commun. — Ces trois couples 
de mélanges ont la particularité de contenir chacun les mêmes ions 
I, Br”, Ag et K* ou Na* ou Lit, mais provenant de molécules 
différentes. 

- Signalons que pour les halogénures de lithium, corps extrêmement 
hygroscopiques, il est nécessaire de les faire fondre, puis de les 
couler sur une plaque de pyrex ou de silice (refroidissement rapide) 
dans une atmosphère sèche puis de peser rapidement la quantité suf- 
fisante à la réalisation de la concentration désirée. 

» Les conductivités de NaCI, NaBr et KCI ont été déduites des mesures 


effectué des mesures jusqu'à 1 000° C et que les nôtres n'ont pas 
dépassé 850° C, leurs résultats nous ont paru plus sûrs pour calculer 
par extrapolation les conductivités des sels purs en dessous des points 


x 


de fusion ; nous avons procédé d’ailleurs à une extrapolation identi- 


de Yaffe et Artsdalen (?*) et (2%) ; en effet, comme ces auteurs ont | 
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DE ET a el RE Een 


au. 


ee 
eo 


Ne de 


Te 


L 
4 
L 
É 


856 MICHEL BIZOUARD 


que pour calculer les volumes molaires à partir des densités. Les: 
nombres obtenus n’ont évidemment pas de signification physique; 

mais nous permettent uniquement de prolonger certaines isothermes à 
(courbes en pointillés sur les figures). 
= Les tableaux XII à XVII donnent les valeurs des conductivités spé} 
cifiques obtenues. 


Tagreau XII 
> AgCI — KBr. 


T|) 
21 € 0,8 o,6 0,4 O2 o | 
NC AgCl | 
550 4,130 2,740 1,882 1,475 | 
600 4,277 2,871 2,008 1,570 1,400 
650 4,408 2,980 2,119 1,703 1,525 1 
700 4,526 3,065 2,200 1,805 1087 | | 
750 4,626 3128 2,300 1,908" 1,739 1,635 | 
800 4,716 33 220 2,300 1,980 1,815 1,735 

ff 


Tagzeau XIII 


# 


AgBr — KCI. 
T I ! 6,8 0,6 0,2 
De AgBr , L 
5590 3125 2,330 1,813 1,568 
600 85225 2,432 1,942 1,680 
650 3» 295 2,525 2,060 1,801 
700 8:374 2,602 25172 1,933 
750 3449 2,678 AU 2,047 
800 3505 2,742 2,340 2,150 
Tasceau XIV 
AgCI — NaBr. 
T I 
FL AgCl 0,8 0,6 0,4 
290 4130 3447 
_. 4277 | 3,575 
50 4,408 3:094 3:083 
700 4,526 3799 3210 2,852 
LE 4,626 3,890 2,313 2,991 
4,716 3971 3,420 3,120 


4 


Tagzeau XV 
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AgBr NaCl: 
il 
I 0,8 ,6 
AgBr ' 4 Us Ÿ 
3:215 2,976 
3295 3»975 2005 
3:374 32202 3,018 3032 
3449 3242 3125 3:143 3240 
3505 3312 3:224 3>245 3:380 3588 
3>559 3:37° 3:308 3:331 3495 3139 
TaBceau XVI 
AgCI — LiBr. 
Le 0,8 0,6 3 
AgCl Da: sa . 
4,130 3,603 3380 3,485 4,138 
4,277 3>789 3,607 3,780 4,390 4,969 
4,408 3954 3:767 4,020 4,614 5,232 
4,526 4,069 3982 4,241 4,837 5,485 
4,626 4,180 4,129 4,461 5,060 5,728 
4,716 4,275 4271 4,688 5279 5,960 
Tagzeau XVII 
AgBr — LiCI. 
ïé 0,8 0,6 0,4 o52 o 
AgBr 
3120 3,180 
GR 3,280 35425 3832 4,670 
3:295 2000 37500 4,080 4,933 59IT 
3374 3499 35750 4,268 5: 109 6,167 
3449 3592. 3,878 4,460 5371 6,409 
32505 3,700. 4,020 4,680 5,565 6,608 


/ 


biTés graphiques des figures 15 à 20 représentent des isothermes de 
‘conductivité molaire de ces mélanges. 
Signalons immédiatement une propriété intéressante : lors de la 
cristallisation des mélanges contenant initialement du chlorure 
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d'argent et un bromure, ou 


RE de potassium, ou de sodium, 
oAg CL-KBr 


ou de lithium, on obtient une 
masse jaune alors que Île 
chlorure d’argent devrait don- 
ner une masse blanche. Cette: 
couleur suggère la formation! 
de bromure d’argent, ou plu- 
tôt, comme nous l'avons dit 
dans une note antérieure (2°), 
de quasi-réseaux de « chloro- 
bromure » d'argent et de: 
« chlorobromure » de potas- 
sium. 

De plus, pour le couple de 
mélanges contenant bromure 
de potassium, les figures 45 
et 16 montrent que les con- 
ductivités molaires sont égales 
Fig. 15 et 16. — Isothermes de condue-  4UX environs de la concen- 

tivité molaire des mélanges AgBr tration équimolaire. Les deux 

— KCI et AgCl — KBr. autres couples de mélanges ne 

jouissent pas de cette propriété. 

Il est intéressant de compa- 

rer alors les diagrammes thermiques de ces mélanges, entre eux 
Comme ces mesures, à notre connaissance, n’ont pas été faites, noûs 
avons effectué l'étude cryométrique de ces systèmes sans ion commu 


1 08 06 04 02 0 
Ag K Br 
Ag Br KCL 


Il. Cryométrie des mélanges d’halogénures d’argent - 


et de métaux alcalins sans ion commun. \ 


ï 

1) Dispositif expérimental. — Le dispositif expérimental consisfk 
essentiellement en un four où le sel pur ou le mélange est mis# 
fondre dans un creuset de silice, d’un potentiomètre d’enregistremel 
de la f. é. m. et d’un thermo-couple de Pt — Pt Rh 10 p. 100. Ur 
soin particulier doit être apporté à la prise des températures, la repro 
ductibilité des mesures devant être assurée au moins à 1/10 de degr 
près. La profondeur d'immersion du thermo-couple dans le bai 
fondu doit être suffisante et constante, le refroidissement assez lent 
l'agitation énergique, etc. Pour plus de détails expérimentaux, € 


4 


* 
à 
: 


(*) Y. Doucer et M. Bizouarp. C. R. Acad. Sc., 1960, 250, n° 1, 73. 
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Mg. 17. — Isothermes de conductivité 
molaire du mélange AgCI — NaBr. 


Pig. 19. — Isothermes de conductivité 
* molaire du milange AgBr — LiCl. 


DES SOLUTIONS 


DE SELS FONDUS 879 
150 A dem"! | 
140 


130 


08 0.6 04 02 


1 0. 
Ag Br Nacl 


Fig. 18. — Isothermes de conductivité 
molaire du mélange AgBr — NaCI. 
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Fig. 20. — Isothermes de conductivité 
molaire du mélange AgCI — LiBr. 
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pour la technique des mesures, nous renvoyons à notre Diplôme 
d'Études supérieures (®°) et au livre Techniques et applications de la 
cryométrie (°°). 


2) Résultats expérimentaux : existence de solutions solides: 
Si le solvant, sel que nous désignons par (1), cristallise seul, le 
rapport de l’abaissement de son point de fusion 0 = T,, — T à la 
concentration du soluté, sel (2), est donné, pour des concentrations 
tendant vers 0, par : 


où L, est la chaleur de fusion du sel (x) et T,,, sa température dé 
fusion. Si, au lieu d’un abaissement, il y a une élévation de tempé® 
rature, la formule ci-dessus est encore valable mais alors 4 = T,, —"D 
est négatif. 

Le tableau XVIII donne les abaissements molaires limites, calculés 
par la formule précédente, et ceux trouvés expérimentalement. 


Tagceau XVIII 


3 /g\ Le 
Mélange Solvant lim ion calculé lim a ; expér. 
AgCIl — KBr FE San, Le 
AgBr — KCI su e F Men 
AgCl — NaBr es .. _ sé 
AéBr= Nacl ere Le — : 
AgCl — LiBr se a 8 
AgBr — LiCI Des = de 


po M. Brzouarp. Dipl. Etudes Sup., Dijon, 1956. 
(%) Y. Doucer. Tech. mod. appli. Cryom. Dunod, 1950. 


# 


CONDUCTIBILITÉ ET CRYOMÉTRIE DES SOLUTIONS PE SELS FONDUS S$8Sr 


nm 


Les valeurs expérimentales de à 
To 


| montrent qu'il se forme indubi- 
*Æ Û . 2 

….tablement des solutions solides lors de la cristallisation des six 
mélanges. 


, La thermodynamique, par la considération des -équilibres entre 
phase liquide et phase solide, permet de relier les fractions molaires 
æ, et æ, du sel (1) dans la phase liquide et dans la phase solide. 


=: Dans le cas où les sels (r) et (5) forment deux séries de solutions 
solides séparées par un eutectique, on a pour le sel (r) : 


Lyfox I AC I r\2 
Lo) + m9 
SC 2R\Tr Ai : 4R T Toi TE 
- et pour le sel (2) : 
La TE I AC I r\2 
2 = Frs 2 
Log æ”, P0 re ï) FAR Fe 1) 


AC étant la différence des chaleurs molaires à l’état liquide et à l’état 


solide. La valeur à la limite p, du coefficient de partage 9 = ©? est 


donnée par : 


é 6 F2 
lim () = 2 a (I — p9). 


» Et, lorsqu'il existe une série continue de solutions solides, depuis la 
température de fusion T,,, jusqu'à celle de T,, du sel (2), on a : 


T2 PA Qu I MALTE 1\2 
Loge fe 5) + RD 5): 


3) Diagrammes d’équilibre thermique. Les figures 21 à 26 
montrent les diagrammes obtenus. Les solidus ont été calculés. 


On constate que les mélanges contenant les halogénures de potas- 
sium donnent par refroidissement deux sortes de solutions solides. 
- Avec ceux de sodium, on obtient une série continue de solutions soli- 
des, sauf peut-être pour les fortes concentrations en bromure d’argent 
du mélange AgBr — NaCI. Les mélanges contenant les halogénures 
de lithium possèdent un diagramme d'équilibre plus complexe. Donc 
les diagrammes thermiques se compliquent lorsqu'on passe des mélan- 
_ ges à ions potassium aux mélanges à ions lithium. 


Une propriété commune à ces trois couples de mélanges est d’avoir 
- les mêmes températures d'équilibre à la concentration équimolaire 


. 


— 5r2° C pour le couple contenant les halogénures de potassium ; 
— 660° C pour celui contenant les halogénures de sodium ; 
— 550° C pour celui contenant les halogénures de lithium. 


700 


050 020 G10 0 
, No Br 
F: D: A 

. 118: 23. — Diagramme d’équilibre 


du système AgCI — NaBr. 


e 300 - = - à 
f , X 0 090 080 070 060 050 040 050 020 00 
age Ko ga TU 
Fig. 21. — Diagramme d'équilibre Fig. 22. — Diagramme d'équilibre 
du système AgCl — KBr. du système AgBr — KCI. . 
atec 
800 
200 
600 
4 
se $ 
# À 
Le Er: 
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LA # 
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DORE DO En mn ge qe à 
400 | £ 


1, 00 080 © J , . 10.0 i 0$0 C88 OÙ 060 05 040 030 02% l 
Ag CL Li Br Aa Br Ë 


Fig. 25. — Diagramme d'équilibre Fig. 26. — Diagramme d'équilibre 
du système AgCI — LiBr. du système AgBr — La1Cl. 


TROISIÈME PARTIE 


ESSAI D'INTERPRÉTATION THÉORIQUE 


I. Propriétés générales des isothermes 
de conductivité molaire. 


1) Forme générale des isothermes de conductivité. Les six 
mélanges nitrate-nitrate présentent des conductivités molaires variant 
presque linéairement avec la concentration (du moins par rapport aux 
autres mélanges étudiés), sauf peut-être les mélanges KNO, — LiNO, 
et KNO, — NaNO,. Parmi eux, les deux systèmes NaNO, — LiNO, et 
AgNO, — LiNO, sont remarquables. Le premier présente des conduc- 
tivités molaires rigoureusement additives. Quant au second, il y a 

. additivité pour certaines isothermes moyennes, déviation négative 
. pour les isothermes supérieures et déviation positive (légère) pour les 


isothermes les plus basses. Cowen et Axon ont signalé cette dernière - 


particularité. 


0 x 
LicL 5 


Yi 


RP T TARN ENTRE 


0 


SPA ee ions Dr de AN 


” 
> 


L 


Fur Re 


FRS, 


à 
“ 


D LS EE 


à 
: 
OCR 


+ 


"2 


Se Ta 94 


AT 
a: AE 
EE. les NE 


884 MICHEL BIZOUARD 


Dans les deux mélanges à cation Ag7 commun, NO,Ag — ApCI et 
NO,Ag — AgBr, le remplacement d'un ion NO;7 par un ion CI ou 
Br- provoque un fort écart à l’additivité. 

Aucune réaction chimique n’est prévisible pour les huit systèmes 
nommés ci-dessus. Cependant, Hill et Wetmore (*) ont tenté d'explis 
quer l'écart observé pour le mélange AgNO, — AgCI par la formation 
d’un ion complexe Ag,Cl. Mais on peut expliquer la diminution des 
mobilités par beaucoup d’autres raisons ; à notre avis, l’écart à l’addi- 
tivité doit être d'ordre structural, beaucoup plus que d'ordre chi= 
mique. Chaque sel composant pur possède une structure ionique 
déterminée. Lors du mélange des deux sels, si leurs structures ne sont 
pas voisines, l’un ou l’autre ou les deux à la fois subissent de pros 
fondes modifications, tant au point de vue forme géométrique que 
forces interioniques. On conçoit alors que les conductivités puissent 
être assez modifiées et que la conductivité totale ne soit pas la somme 
des conductivités des deux sels purs. Cette idée apparaîtra plus fondée 
lorsque nous envisagerons le mécanisme microscopique de la condue= 
tibilité (ch. IT). 

Pour les trois couples de mélanges d’halogénures alcalins et 
d’argent on constate des écarts à l’additivité beaucoup plus impor 
tants. Mais une fraction de l’écart est sans doute due, dans ce cas, à 
la réaction chimique au sein du mélange fondu, signalée précédem= 
ment, qui provoque la formation de corps nouveaux. Par exemple. si 
dans le mélange initial AgCI + KBr apparaît un chlorobromure 
d'argent, il se forme certainement en même temps du chlorure de 
potassium (pour des concentrations en chlorure d'argent voisines 
de 1). Mais, là encore, la diminution de la conductivité serait due en 
grande partie à la diminution de la mobilité des cations Ag* engagés 
alors dans une structure beaucoup plus complexe et, en définitive, 
cette diminution serait encore due à une cause structurale. 


2) Écart à l’additivité. — Pour chiffrer de façon précise cet écart: 

nous avons Calculé la différence 

AE — À = nee ES CAN + To 3) 
A4 étant la conductivité qu'aurait le mélange, si cette propriété était 
additive. 

Les graphiques des figures 27, 8 et »9 représentent les écarts à 
l’additivité en fonction de la concentration pour une isotherme don” 
née. Ces graphiques mettent en évidence la différence existant entre 
les mélanges de nitrates et les mélanges d'halogénures et de nitrate- 
halogénure. | 

Les mélanges de nitrates se divisent en trois groupes : 


jé 
’ 


(2) S. Hire et F. E. W. Wermore. Canad. J. Chem., 1954, 32, n° 0, 864. 
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0 ! 08 06 x 04 02 Û 


ne ET GNOS-NoNts un 
Ci-contre : 5 


Fig. 27. — Écart à l’additivité 
des mélanges de nitrates. 


Ci-dessous à gauche 


Mg. 28. — Écart à l'additivité des 
“mélanges de nitrates et halogénures 
d'argent. 


| K NO; Li NO; 
Ci-dessous à droite 


9 " x CADRES Ecarts relotif: 
Fig. 29: — Écart à l’additivité sl isothermes 350°C 
des mélanges d’halogénures. 


Re 0) 
Re Ag Br-Li CL 
* 


N<AgBr-KCL DA 


Ecarts relatif aux 
isothermes 800 °C 
=30 


 VA-AQ (d'cm') 


— Je mélange LiNO, — NaNO, pour lequel l'écart est nul ; 
| — les deux mélanges KNO, — LiNO, et KNO, — NaO, pour les- 
quels les écarts maxima atteignent 7 et 6 p. 100 ; 
} —_ enfin, les trois systèmes contenant NO,Ag où les écarts sont 
| inférieurs à 1 p. 100. 


880 MICHEL BIZOUARD 


Les écarts maxima semblent tous se produire pour une concen: 
tration équimolaire. | 

Pour AgNO, — AgBr et AgNO, — AgCI, les écarts maxima sont 
compris entre 13 et 28 p. 100 et 23 et 40 p. 100 respectivement, pour 
des températures comprises entre 550° G et 350° C. L'écart maximum 
semble se produire pour des concentrations en AgCI ou AgBr légè- 
rement supérieures à la concentration équimolaire. 

Quant aux mélanges d’halogénures alcalins, l'écart maximum se 
produit à la concentration équimolaire pour le couple AgCI — NaBr 
et AgBr — NaCI, tandis qu'il est déplacé vers les plus grandes concen= 
trations en halogénures d'argent pour les deux autres couples. À 800°, 
cet écart passe de 10 p. 100 pour AgBr — NaCI à 3r p. 100 poun 


AgCI — KBr. 


> 


3) Essais d’interprétation. Un certain nombre d'auteurs déjà 
cités ont cherché à mettre en parallèle les isothermes de conductivité 
et les diagrammes thermiques correspondants. On peut essayer d'étas 
blir un lien entre les propriétés de ces isothermes et la structures 
cristalline des sels composants ; on admet ainsi implicitement que 
le sel fondu conserve plus ou moins la structure qu'il possède à l’état, 
solide ; nous reprendrons d’ailleurs plus en détail cette hypothèse au 
chapitre suivant. e 

On peut penser que iorsqu'une solution de deux sels donne par 
refroidissement des solutions solides ou des composés définis, la pré 
sence d’un ion du sel (2) dans le réseau du sel (1) diminue la conduc= 
tibililté de ce dernier et réciproquement. On s’expliquerait ainsi Iæ 
forme des courbes représentant les écarts à l’additivité. 

Les systèmes d’halogénures d’argent et de métaux alcalins sans ion 
commun donnent tous par refroidissement des solutions solides. Cha 
que couple donne en outre, comme nous l'avons vu, deux diagram= 
mes d'équilibre presque identiques, sauf peut-être le couple conte“ 
nant les halogénures de lithium. Les solutions solides formées lors” 
du refroidissement des systèmes AgCI — KBr et AgBr — KCI ont des” 
fractions molaires assez éloignées de celles de la solution liquide ; au 
contraire, pour les mélanges AgCl— NaBr et AgBr — NaCI, les 
fractions molaires de la solution solide et de la solution initiale sont. 
assez proches, Cette circonstance expliquerait que le couple contenant 
les halogénures de sodium présente les écarts à l’additivité les plus 
petits. 


1 


Pour les mélanges nitrate-nitrate, aucune corrélation ne peut être 
faite entre les écarts à l’additivité et les diagrammes d'équilibre. Si. 
le mélange KNO, — NaO, donne une série continue de solution 
solides et présente un écart important à l’additivité et si le mélange 
AgNO, — LiNO, donne par refroidissement les sels purs composants," 
les mélanges AgNO, — NaO, et AgNO, — KNO,, dont les écart 
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à l'additivité sont du même ordre que ceux de Ag NO, — LiNO,, 

4 * forment des solutions solides et des composés déni ape ie 
Muthermiques (%) à (97). 

Le parallèle entre les écarts et la structure géométrique des mailles 
…cristallines est rendu difficile par le peu de données cristallogra- 
4 phiques à haute température. 

— Wood et Ritter (5), Danilov et Ag CL Ag Br 


0 Krastnitskii (°°) ont montré que | 

… les distances entre atomes dans | 
-la maille augmentent régulière- | | 
ment avec la température jus- | | | 
| À 


qu'au point de fusion ; mais que, Na 
a Br 


Z 
a 

(æ 
ee 


à cette température, le sel étant 


entre atomes reprennent les va- C} 
“leurs qu'elles ont à la tempéra- | | 
ture ordinaire. Faute de données, 
admettrons que ce fait, | 
pour quelques cristaux | 
“seulement, est général. | 
- Connaissant le coefficient de s 
… dilatation thermique du sel 
fondu, on peut calculer alors les 
variations de la maille du quasi- 
réseau en fonction de la tempé- 
*rature et à partir du point de 
fusion. Mais le coefficient de 
dilatation est calculé lui-même 
à partir de la variation de la 
densité du sel liquide; cette 
variation pouvant être due à la 
variation du nombre de coordi- 
“nation du cation et non seulement à celle des paramètres géomé- 
triques, la signification des nombres obtenus n’a peut-être pas grande 
» valeur. 

Pour les halogénures alcalins et d’argent on aurait ainsi, à 800° C : 


1@ ion metal, 
Oh halogène @ 


Œ 
= 
O 
Œ 
o 
_ 


@ 
@ Echeile:1A=5mm. 
Fig. 30. 


P. M. Azrz et F. E, W. Wermore. Canad. J. Chem., 1952, 80, n° 10,779. 
Y. Doucer. C. R. Acad. Sc., 1953, 278, 52. 

Mapaix et Briscor. J. Chem. Soc., 1923, 123, 2914. 

A. P. Parxin. J. Soc. Chim. russe, 1926, 58, 1334. 

G. Scarpa. Rend. Accad. Linc., 1913, 22, 457. 

R. FE. Woo et H. L. Rrrrer. J. Amer. Chem. Soc., 1953, 75, 471. 

V. I. Danizov et S. KRASNTITSKII. Dokl. Akad. Nauk SSSR, 1955, 


| 
à | 
devenu liquide, les distances | | x L 


2 DR 758 4 


Lan? 
à ES 


NET 


k 


: 


ras à 


2 
En ‘ 
ME 

pe > COTE 


, 2 ” fn 
RTL ep 


2 
— 


ES 


f 


(ND, #0 8 


A TE. 2 
ur Vnn de Lie LL 


ME 


888 MICHEL BIZOUARD 


LiBr | NaCl | NaBr | KCI | KBr | AgCI | AgBr 
| 
| 
| 
| 
| 


MSP | 
| 5,026 (NS ,630 | 6,013 | 6,319 | 6,659 | 
| | 


En admettant pour « rayons » des ions les valeurs de Goldschmitt, 
on peut alors construire les schémas de la figure 30 donnant une idée | 
« Slatique » et très grossière de la forme des quasi-réseaux des diffé- 
rents halogénures fondus. 

Mais ces schémas n’expliquent pas les écarts observés. La condueti 
bilité étant due à un transport d'ions, ils rendent compte seulement 
du fait que les halogénures alcalins ont la plus grande conductivité 
des huit halogénures considérés. 

Des données cristallographiques sur les nitrates, nous ne pouvons 
conclure qu’à la similitude de structure des nitrates de lithium et 
de sodium : ce sont des rhomboèdres à toute température 

— pour le nitrate de lithium, on a 


— pour le nitrate de sodium 


= 6,32 À Le rh ro) 


‘Cette similitude expliquerait l’additivité des conductivités. Le nitrate 
de potassium et le nitrate d'argent sont orthorhombiques et devien- 
nent des rhomboëdres, à 115° et 160° C respectivement, mais leurs 
paramètres géométriques ne sont pas connus. 

Les grands écarts à l’additivité observés pour les mélanges 
AgNO, — AgCI et AgNO, — AgBr sont plus facilement explicables 
par la différence des deux systèmes quasi cristallins des sels compo: 
sants. Le fait, d’ailleurs, que l'écart est d'autant plus grand (fig. 28) 
que la température est plus basse, donc que l’ordre quasi cristallin 


est plus élevé, confirmerait cette explication. Cette hypothèse sera 
corroborée plus loin. | 


Il. Essai d'établissement d’une théorie 
de la conductivité des sels fondus. 


” 


1) Introduction. — A l'heure actuelle il n'existe, à notre connais 
sance, aucune théorie de la conductibilité électrique des milieux ioni 
ques fondus. Les différents chercheurs qui ont étudié cette questior 
ont, ou bien rendu compte de leurs résultats expérimentaux par un 


L 
, 
v 
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formule du type parabolique ou linéaire (27) (2), ou bien appliqué 
sans précaution à des sels liquides et à leurs mélanges, la formule 
valable pour la conductivité des cristaux (1?) () (°), avec plus ou 
moins de succès. 

Dans le chapitre précédent, pour tenter d'interpréter les écarts à 
l’additivité, nous avons émis quelques idées sur la structure des sels 
fondus. Pour tenter d'aller plus loin dans l'interprétation de nos 
résultats expérimentaux, nous allons émettre de nouvelles hypothèses 
sur la structure des sels fondus et chercher à leur adapter la théorie 


de la conductivité des cristaux solides. 


2) Hypothèses sur la structure des sels fondus ioniques. 


.— Nous supposons qu'un sel ionique conserve, à l’état fondu, l’orga- 


nisation de sa structure cristalline. Nous désignons cette structure 
par quasi-réseau cristallin du sel fondu et nous considérons un sel 
du type AŸB-, l’anion pouvant grouper plusieurs atomes. 

D'après les travaux d'auteurs déjà cités (%) (°°), cette hypothèse 
serait remarquablement vérifiée pour les sels fondus, près de leur 
point de fusion. L'augmentation du volume molaire lorsque la tem- 


pérature augmente n'aurait pour conséquence que de diminuer les 


forces s’exerçant entre les ions ; en plus, la direction de ces forces 
n'est sans doute pas aussi fixe dans l’espace et le temps que pour le 
sel solide. Il en résulte que les ions voisins d’un ion quelconque 
auront des positions moins localisées. 

D'après les idées émises initialement par Frenkel (1), Schottky (?) 
et Jost (*), on sait que, sauf aux très basses températures, le réseau 
des corps cristallins n’est pas parfait, mais que l’arrangement pério- 


- dique des atomes ou des ions est troublé par un certain nombre de 


défauts. Il en sera de même, à plus forte raison, pour un sel fondu. 
On distingue deux sortes de défauts 


a) Défauts de Frenkel. — La figure 31 représente de tels défauts. 
Un ion abandonne sa position normale (a) et prend une position 
« interstitielle » (b), c’est-à-dire une position entre les ions normaux 
du réseau ; (a) et (b) sont assez éloignés — distance supérieure à la 
maille du quasi-réseau — pour qu'il n’y ait pas d'interaction entre 


l'ion en (b) et les ions situés autour de la position (a). Un défaut de 


Frenkel consiste donc en un ion déplacé interstitiel et un nœud du 


réseau vide. 


ia 


(4) B. S. Harrapr et E. Heymawn. Trans. Farad. Soc. G. B., 1955, 51, 
m2 ,1250. 

(41) J. FrenkeL. Z. f. Phys., 1926, 35, 652. 

(2) W. Scaorrkv. Z. phys. Chem. B, 1935, 29, 335. 

(4) W. Josr. J. chem. Phys., 1933, 1, 466 ; Trans. Farad. Soc., 1938, 34, 860. 
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b) Défauts de Schottky. — Un certain nombre d'ions intérieurs au 
quasi-réseau migre à la surface libre ou sur les électrodes. Les défauts! 
de Schottky provoquent ainsi une augmentation de volume, comme! 
le montre la figure 3». Pour que la neutralité soit conservée, trous. 
anioniques et trous cationiques doivent être égaux en nombre. 


+ + = + — + — + —- + — + — À 
a 
= +O+- + - + += + - +0O+= 
a 
ANR RE OT + + —- + - + 
Mir PS He + FR OURS 
+ + = + — + - + + — + — + 


29 


Fig 91 Fig. 32. 


3) Variation du nombre des défauts avec la température. 
— Dans un état d'équilibre thermique on calcule le nombre de 
défauts en écrivant que la partie de l’énergie libre due à la présence 
des défauts est minimum. La partie correspondante de l’entropie est 
proportionnelle à la somme des logarithmes du nombre de façons 
dont les ions déplacés peuvent se répartir dans les N° positions intet- 
stitielles et de celui dont les trous peuvent se répartir dans les à 


2 
nœuds du quasi-réseau correspondant à l’ion envisagé, N étant le 


nombre total de nœuds, c’est-à-dire d'ions. 

La partie de l'énergie interne correspondant aux défauts dépend 
de la nature de ceux-ci. AT 1 

a) Défauts de Frenkel : soit W+ ou W= le travail nécessaire 4ù 
transport d’un cation ou d’un anion du point (a) au point (b) de la 
figure 31. Dans un cristal, une fraction notable de cette énergie est 
utilisée à la déformation élastique du milieu autour de la position 
interstitielle (b). D'après les hypothèses admises pour un sel fondu. 
cette fraction est nulle ou très faible, en particulier quand la structure 
du sel est moins « compacte ». L'énergie W est donc surtout d’origine 
électrique et faible. | 


Soit n° le nombre de cations déplacés ; ces n* cations peuvent $t 
SAP N’! Le 4e : A 
répartir de Ne façons différentes dans les N° positions inter: 
stitielles, et les trous cationiques laissés pour ceux-là peuvent être 

qe N/2) ! 5x : 
choisis de (NP) manières. Tous calculs faits on a : 
—— n.) [nt 
2 


heu 2 7.070 Fr LL, 


(ta 
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N ue 
nt= A /(N—n)( 2 n)e 2kT 


SEA 
nt A1\/ze 2kT (1) 


si n < N et si z est le nombre de positions interstitielles équivalentes 
“autour de chacun des N/2 anions. 

b) Défauts de Schottky : soit W, le travail nécessaire pour trans- 
porter l’une des deux sortes d'ions de l’intérieur à la surface du sel 
fondu. Le nombre de défauts de Schottky, soit cationiques, soit anio- 
niques, est : 


si W, est le travail nécessaire à l’apparition d'une telle paire, leur 
ombre s’élèvera à : 


l'apparition des trous, et celles des ions déplacés par le voisinage 


Wo—o To ë 
N u DRAC LE D C7 F 
ni= 1/zyBe AE (1 bis) 
3 do dW; 
LEROY Pa Oh AE! 
née () B € 
dWs 
Mie A0 To — 5 
N ENV PCT da + 
n'z => yB'e KT (2 bis) 
" CUA dWos 
SNA, | CRETE NE 00 
W “a: () B he 


les différentes grandeurs à indice o étant rapportées à la tempéra- 
ture T, de fusion du sel : 

> ___» est le volume du sel fondu ; 

— à est son coefficient de dilatation supposé constant ; 

| — y est la fréquence vibratoire d’un ion normal, v* celle d’un 
£ation déplacé, y’ celle d’un des x ions voisins d’un trou de Schottky. 


Are 


LE 
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4) Diffusion des défauts. — Trous et ions déplacés ne restent p. 
immobiles à l’endroit où ils sont apparus mais sont animés de mor 
vements, au hasard dans la masse du sel fondu, passant de l’un 
l’autre des sites équivalents situés à une distance à : si les défauts soi 
des atomes interstitiels, 5 est la-distance entre deux positions interst 
tielles adjacentes, et si les défauts sont des trous, à représente alo 
la longueur moyenne de la maille du quasi-réseau. Mais entre de 
sites équivalents adjacents, la variation de l'énergie potentielle we 
du type barrière de potentiel. Une énergie supplémentaire, dil 
d'activation, est donc nécessaire à l'ion interstitiel pour traverser cel 
barrière. 

On montre d’ailleurs, plus ou moins rigoureusement, que le coef: 
cient de diffusion d’un défaut de sorte 1, c’est-à-dire le nombre 
défauts traversant en 1 seconde une surface de 1 cm° quand le gr 
dient de ce nombre vaut 1, est égal à : 

D; = Vite den 
E; étant l'énergie d'activation, c’est-à-dire la hauteur de la barriè 
de potentiel et v;, la fréquence de vibration atomique. 


5) Conductivité électrique des sels fondus purs. — Un cham 
électrique extérieur ordonne le mouvement de diffusion précéder 
en ce sens que les ions positifs déplacés se meuvent de préféren 
dans la direction du champ, tandis que les trous positifs se meuve! 
dans la direction opposée. 

La mobilité d’un défaut donné est : 


si v; est la vitesse acquise sous l’action de la force F. 
La mobilité est reliée au coefficient de diffusion par la relatic 

d’Einstein : 
= ;T-: 


Il en résulte que le défaut de type à contribue à la conductivi 
spécifique par le terme : 


* 
x 


D; 
21 
eni iRT 


, 


2 
Gi — Einiqi — 


ni étant le nombre de défauts de type i par unité de volume, don 
par l’une des formules (r) (2) (3). | 

Le problème qui se pose est de décider quels types de défar 
assurent la conduction. Remarquons que la condition de neutral 
électrique du sel fondu doit être assurée quels que soient les défar 


2 


2 
1 
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présents. Pour un sel fondu de type A*B-, on peut avoir les possi- 
bilités suivantes : 

“ :° un ion positif interstitiel + un trou positif ; 

> un ion négatif interstitiel + un trou négatif, soient les deux 
sortes de défauts de Frenkel ; 

… 3° un trou anionique + un trou cationique (défaut de Schottky ; 
“4° un ion positif interstitiel + un ion négatif interstitiel. 

… La conduction peut être assurée par l’un ou plusieurs de ces grou- 
pes de défauts. Mais dans le cas d’un défaut de Frenkel, par exemple, 
il se peut que seul l'ion interstitiel (ou le trou) soit mobile sans que 
Je trou (ou l'ion) le soit. 

En réalité, la structure de chaque sel particulier doit imposer la : 
prédominance de l’un ou de deux de ces différents mécanismes. Sup- 
Posons que les cations A* soient seuls responsables de la conduction, 
bn a : 


s. ce 5 {(LIW,+ LE, +)/XT 
4 Dee (PRO ALAN er AT; 


Su pour la conductivité molaire : 
A = (pa)(B) 4/2 Ve Wat FEati/RT (4) 
M étant le nombre d’Avogadro et R la constante des gaz parfaits, 
W,* et E,*, les énergies molaires correspondantes ; on a d’ailleurs, 
Dour un sel pur, entre les énergies molaires E,, et l'énergie E rapportée 
à l'unité de volume, la relation : 


Er E +-RT°-x. 


_6) Conductivité d’une solution de deux sels fondus. — La for- 
mule (4) que l’on peut écrire : 


au 
A= Ate RAT (5) 
posant : Ê s 
A0 = (var) (ar) 4/2 N (6) 
=;W+E (7) 


St encore valable dans le cas'où cations et anions participent à la 
onduction, si leurs contributions sont identiques, c’est-à-dire, si Us 
St peu différent de U, (on a alors : A° = A,° + A°). Mais du fait 
de la différence de volume des cations et des anions, le cas le plus: 
probable est U, > U,, et seul le cation AT est mobile. Cependant, 
>rsque la température augmente, la contribution de l’anion B peut 
he plus être négligeable. Cela se traduit par un changement de pente,, 


. I 
non nécessairement brusque, de la courbe log À en fonction de T° 


: 
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Mais, quel que soit le mécanisme de la conduction, la formule pré;; 
cédente n’est certainement plus valable dans le.cas d’un mélange de! 
deux sels, même dans l'hypothèse où ce sont les cations (r) et (2) des; 
deux sels qui sont seuls responsables de la conduction. Il n'y a aucune! 
raison, en effet, pour que les-énergies W, et W, attachées au! 
cation (1), quand il est seul avec l’anion correspondant, conservent? 
les mêmes valeurs, lorsqu'il est accompagné d’un cation (2) et de! 
l’anion correspondant au sel (2). S'il en était ainsi, d’après la sign 
fication physique de E et W, le mélange des deux sels ne modifierait; 
aucunement leur structure ; or, les écarts à l’additivité des conduc-: 
tivités molaires observés prouvent qu'il n’en est effectivement pas 
ainsi dans le cas général. 

Nous avons alors introduit les notions d'énergie partielle pour! 
W et’E. 


On sait que la conductivité molaire peut se mettre sous la forme : 


A=xA,+(i1—zx)A, | 
A, et À, étant les conductivités molaires partielles des sels (r) et (2). 
En général, les conductivités molaires partielles ne sont pas égales: 
aux conductivités molaires des deux sels purs ; si celles-ci sont repré- 
sentées par : | 


A, — A Ve ENS EMEE Xe = te R EURE 
é È 
il est légitime de définir les énergies partielles par : { 
A= ANe—UW+EURT (8)  AÀ,— Afe—(AW:+EWRT (() 
on a alors : : ' 
4 
À = 2, Ae—GW+EURT LE (1 — 7) A0,e—(4Wi+E)/RT. (10) 
Cas particulier où À est une propriété additive : è 
t 
À 


A =A, A3=A, d'où Wi+W, E=E W=Wy E=6 


Dans ce cas, le mélange ne modifie donc pas les énergies W et ë 


Remarque. — Les valeurs des conductivités partielles et les var 
tions des énergies E et W chiffreront les écarts à l’additivité non set 
lement d’une façon plus précise mais elles attribueront encore u 
signification plus grande à ces écarts, en ce sens qu'elles chiffren 
également la part d'interaction que subit chacun des sels. : 
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Il. Calcul des énergies partielles. 


1) Méthode de calcul des conductivités et énergies par- 
- tielles. — Les conductivités molaires partielles se déterminent par la 
- méthode connue de la tangente à partir des isothermes de conduc- 
… livité. La précision que l’on peut espérer est de 1 à 2 p. 100. 

—_ Les énergies partielles peuvent être calculées de plusieurs façons. 
1 La formule (5), avec U = 1/2 W + E ou U = W "qe suivant le 
type de mécanisme, peut s’écrire : 


en supposant que A° est pratiquement indépendant de T. 


_ — U 
LogTA = Log A°—. 
À On a alors : 
4 .. —  RT’4A = d (Log À 
: Snap: Ve Mon 0s ep Re 
NOT : I 
à af) 


LS à D : : 
FA On peut aussi porter log À, en fonction de F sur un graphique ; la 


pente de la courbe obtenue donne alors © : 
Ces trois méthodes donnent des valeurs ne différant entre elles que 


… de 0,5 à 3 p. 100. Cette précision est celle avec laquelle peuvent être 
… connues les valeurs des énergies partielles. 


2) Résultats expérimentaux. — Les graphiques des figures 33, 34 


et 35 montrent les variations de log À en fonction de 7 . Is sont rela- 


tifs à l’un des mélanges de chacune des trois classes de solutions que 
- nous avons distinguées au début de cette étude. 

Pour les mélanges nitrate-nitrate, à une température donnée, l’éner- 
gie partielle U est une fonction, soit croissante, soit décroissante de 
la concentration (sauf pour le mélange LiNO, — NaNO, où U(x;, 
z)) — C'°) ; mais U est aussi une fonction décroissante de la tempé- 
. rature. 

Pour les mélanges nitrate-halogénure d'argent nous retrouvons les 
mêmes variations de U avec la température T et la concentratoin x ; 
par contre, pour l’halogénure d'argent, U n'est fonction que de la 
concentration. | 

Enfin, l'énergie partielle des mélanges d’halogénures sans ion com- 
- mun est seulement fonction de x. 

Les tableaux XIX à XXVII donnent les valeurs des énergies par- 


. tielles U, exprimées en calories par mole. 


æ,=1(Ag Br) 


0.300 0,950 1.000 1050 1100 1150 1,200 10° 


Fig. 33. — Représentation de Log A;en Fig. 35. — Représentation de Log “À; en 


fonction de = pour le mélange KNO, fonction de + pour le mélange AgBr 


— AgNO.. — KCI. 
Log Ai 
2,05 
—9 
e A Ê—— Ag Br xp=1 
1,95 FO > s 
RS = : a X2=0.8 ÿ . 
 R — ; ï 
185 RENE : CNRS 
LS SR Z2=0.4 
> e, 0 TS —n. ; 
bo BA g Nr 5 
175 MS FAT 
Des Ÿ Xf pes S- 
nt Sn L02 rase 
DES SR 
1,65 D as re Ses î 
N = Z1=0,6 “- s = 
Se De ss EE TRT- 
AN nn Ù PUR re = 
155 NTE0 N,x1=0.2 DS Ts 
No NS S< SE 
a SS De. x 
N PE Tu 
1.45 \ \ = 
& NS ES 
\ 
\ \ 
> É 
135 \ ù 
\ \ \ 
\ N 
\ N* 
\ 
FA \ 
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Fig. 34. — Représentation de Log À; 
: I 
en fonction de y Pour le mélange AgNO, — AgBr. 
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KNO, — NaNO.. 
I 0,8 0,6 0,4 0,2 o 
KNO; 
5 210 5 650 
4 230 4 360 4 595 4 920 5 560 
3 910 3 915 005 4 165 1559 4,799 
3 780 3 790 3 850 3 980 4 130 4 430 
3 750 3 750 3 810 3 910 4 100 4 265 
o 0,2 0,4 0,6 0,8 I 
NaNO; 
3 835 3 720 
3 627 3 500 3 417 3 355 3 35° 
3 650 3 475 3 370 3 305 3 265 3 260 
SE: 3. 420 51935 SE290 3 259 3 250 
32642 3429 31399 3 319 32259 3 259 
TaBLeAu XX 
KNO, — LiNO.. 
I 0,8 0,6 0,4 0,2 (o] 
KNO; 
5 300 5 360 
3 470 3 900 4 000 4 100 4 100 
2 620 3.270 3 700 3 900 3 900 3 900 
2 620 3 270 3 700 3 700 3 800 3 800 
2 620 3 270 3 700 3 700 3 800 3 800 
OL y 0,2 0,4 0,6 0,8 ïà 
LiNO; 
4 300 4 300 
3 550 3 500 3 600 3 800 3 820 
3 300 SE 31300 ENS PAT 37 HE 
3 300 3 390 3 350 3 35° 3 400 3 400 
3 315 BSD) 3É85° ES GIE Set 00 
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3C À 
: À 
TaBLeAu XXI : 
1 
NaNO, — AgNO.. 1 
L | 
Dr I 0,8 o,6 O,4 672 
1 C NaNO; 
250 3 380 3 220 3 
300 3 320 3 310 3 260 3 220 3 
ù 350 3 330 3 320 37310 MF 200 3 220 3 
<: : 400 3 330 3 320 3 310 3 260 3 220 3 
me o 0,2 0,4 0,6 o,8 
1 C AgNO3 
250 2 920 3 O10 3 
300 2 830 2 840 2 870 2 900 2 
350 2 700 2 830 2 840 2 870 2 9o0 2 
{ \ 400 2 700 2 830 2 840 2 870 2 900 2 
| TaBLEau XXII 
LiNO, — AgNO,. 
0,8 0,6 0,4 0,2 
$ 410 5 340 5 070 5 000 4 820 
4 180 4 150 4 180 4 130 4 060 
3 740 3 710 3 710 3 650 3 500 
SDS FNAZQ 3499 3 410 9269 
21430 3 420 3 420 3 410 3 240 
0,2 O,4 o,6 0,8 
2 840 3 040 3 200 3 220 
2 840 2 900 2 990 3 030 
2 840 2 800 2 8go 2 920 
2 840 2 780 2 880 2 920 -2 890 
2 840 2 780 2 880 2 880 
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Tagzeau XXIII 


KNO, — ApNO.. 


SELS FONDUS 


I 0,8 o,6 0,4 0,2 o 
KNO;, 
7 440 7 940 8 660 
5 000 EUETO 5 290 5 530 5 940 
4 250 4 (320 4 420 4 600 4 870 
3 910 3 960 3 980 4 020 4 160 4 330 
3 800 3 840 3 840 3 870 3 910 3 950 
o 0,2 0,4 0,6 0,8 I 
AgNO; 
3 460 3 380 3 310 
3 210 3 130 3 070 3 020 3 020 
3 100 3 o10 2 940 2 900 2 900 
3 130 3 080 2 970 2 gco 2 880 2 880 
3 030 3 090 2 950 2 8co 2 €8o 2 880 
TagLeau XXIV 
AgNO, — AgCl. 
I 0,8 0,6 0,4 0,2 o 
AgNO; 
2 810 2 860 3 410 3 780 
2 AIS 2 485 3 1co 3 650 
2 090 2 195 2 640 3 620 17 300 
1 960 2 040 2 385 3 290 14 400 ? 
I 740 1 875 2 I40 2 goo 10 £oo ? 
1 720 1 810 _2 090 2 770 7 650 ? 
o 0,2 0,4 0,6 2,58 I 
AgCl 
PE 2 990 2 060 1 620 1 460 1 300 


KE UE 


EN 


14 


TES 
LE AS ANR 
4 s 


#7 


ape 
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TaBLeAU XXV 
AgNO, — AgBr. 
ci I 0,8 0,6 0,4 0,2 o É 
CAE AgNO; 
300 2 869 3 150 3 640 4 340 
350 2 450 2 660 3 125 3 680 II 400 
400 2 160 213T7 2 630 3 350 7 700 16 500 
450 1 940 2 100 2 190 3 065 5 800 8 200 
500 I 7co 1 690 1 750 2 690 4 820 6 630 
550 I 440 1 6co 1 610 2 470 4 000 4 850 
De o o 2 o 4 o 6 o 8 I 
AgBr : 
(Us 3 100 2 330 1 780 I 550 I 130 I OIS 
TaBLEAU XXVI 
NaNO, — LiNO,. 
LC 250 309 350 400 450 500 
U, 4 340 3 660 3 510 3 490 3 480 3 480 
Us 3#250 Se 3 27 3 279 3279 SE 19 


AUS 


D. TE les TO A MPa TR 
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Tagzeau XXVII 


Halogénures d'Ag + halogénures alcalins. 


| Ti I 0,8 0,6 0,4 O,2 o 
AgCI (x) AgCI 1 280 I 295 I 525 1 830 1 890 1 890 
+ | 
KBr 
(2) KBr ? 22 200 6 730 3 530 2 330 2 330 
AeBz (1) AgBr AO 1 150 T 150 I 320 I 500 TL 530 
— 
KCI 
(2) KCI ? 5 830 5 060 4 025 3 695 3 695 
AgCI (x) AgCI 1 280 I 210 950 11400 1060 710 
+ 
NaBr x 
(2) NaBr 2 380 3 200 4 100 3 110 22130 3 055 
AgBr (x) AgBr + 1400 ur 130 I 320 1 320 710 290 
2 
NaCI 
(2) NaCI 2 490 3 090 2 670 2 620 2 760 2 760 
À 01 (x) AgCI 1 296 1-235 1 175 3200, 283200222250 
| Re 
LiBr , 
(2) LiBr 3 050 3 380 3 150 2 320 2 240 2 240 
ÂGE (x) AgBr 2 OI0 2 Oro 24920 3 190 2 990 3 140 
“ ! 
LiCI ; 
(2) LiCI { 4 180 3 445 1 690 I 070 1 190 I 140 
| Ta ] 0,2 0,4 0,6 0,8 I 
Remarque. — Les valeurs de U comportent 3 ou 4 chiffres signi- 


ficatifs alors que la précision estimée ne permettrait que d'en don- 
ner 2 ; mais ces nombres ne proviennent pas de mesures expérimen- 
tales directes, et nous les donnons tels que le calcul et la détermination 
graphique nous les ont fournis. 
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IV. Essai de vérification de nos hypothèses 
sur la structure des sels fondus. 


A. Mélanges nitrate-nitrate. 


1) Essai d’interprétation de la variation de U avec la tempé- 
rature. — Différentes explications de la décroissance de l'énergie par- 


tielle U, lorsque la température croît, sont possibles a priori. Cepen- 
dant, l'hypothèse selon laquelle cette variation serait due à la dilata= 
tion thermique doit être écartée. En effet, les formules 1 bis et 2 bis! 
du chapitre II ne peuvent rendre compte des variations observées 


pour U. On peut nous objecter d’avoir admis un coefficient de dilas 
tation constant pour l’utilisation des formules précédentes, alors 
qu'en réalité « n’est pas constant, mais la variation de « avec T est 


beaucoup trop faible pour pouvoir expliquer celle de U. On peut 
penser également, dans le cas où l’anion NO;= participerait à læ 
conductivité, que la mobilité de ce dernier croît avec la température ; 


U diminuerait donc. Mais il est extrêmement improbable que les, 
ions NO,-, vu leur « encombrement », participent à la conduction. 


D'après la signification de W et E, l’énergie W est essentiellement 
liée à des facteurs structuraux et l’énergie E à des facteurs électriques 
Il est logique de penser que W dépend de la température, alors que” 
l'influence de cette dernière sur E est négligeable. Les valeurs de* 
l'énergie U obtenues pour les différents mélanges nous ont conduit, 
à admettre que, pour les nitrates, cette énergie U est la somme d’ une, 
énergie d'activation E, indépendante de la température et d’une éner« } 
se W RAD de la température (et bien entendu de la concen 
ration). 


D'après nos hypothèses sur la structure des sels fondus, W doit” 


. diminuer lorsque la température augmente et devenir nulle à très” 


haute température lorsque le désordre est parfait. Les tableaux don 


nant les valeurs de U montrent que U tend vers une limite pour des. 
températures suffisamment éloignées du point de fusion. Nous pren“ 


drons cette valeur-limite pour celle de l'énergie d'activation E : 


És Dre vÉ 


E = dim QU 
Hour DES 


W —Ù — lim U. 


L'RRS] 


Le tableau XXVIII donne les valeurs de E obtenues. Pour les frac- 


» tions molaires x — x, les valeurs de W passent de quelques centaines 
… de calories (au point de fusion des sels purs) à o cal vers 300° C. 
- pour AgNO,, 350° C pour NaNO, et 400°-450° G pour LiNO, et KNO, 
comme le montrent les courbes de la figure 36 relatives aux sels purs. 


Tagceau XXVIII 


Énergie d'activation partielle des mélanges de nitrates. 


} 
| FA I 0,8 0,6 O,4 0,2 o | 
i 
KNO 740 o 800 00 4 100 4 300 || 
KNO, (1) 3 | 3 74 3 74 3 39 3 
No 
Ds (2) NaNO;| 3 530 3 400 3 330 3 270 3 220 3 220 
KNO 800 o 700 3 650 270 2 620 
KNO, {) ss 3 75 3 3 | 
er: . 
Ds |) IGN, | 3 300 |* 330 | 3350 | 3 350 | 3 400 | 31400 
LiNO o 400 3 440 3 470 3 490 3 500 
LiNO, {) LiNO, | 3 35 3 
+ 
A8NOs (2) AgNO;, | 2 690 2 840 2 860 |, 2 880 | 2 900 2 920 
(1) NaNO, | 3 110 3 220 3 260 431310 3 320 3 330 |} 
NaNO; 
ps - 
+ Dit (2) AgNO,| 2 700 2 800 2 840 2 870 2 900 2 920 
1) KNO 759 770 3 800 3 840 3 940 4 040 
KNO, (1) g 5 3075 3 
= TT SE Ü 
Rens | (2) AgNO;| 3 100 3 020 2 950 2 910 2 900 2 900 
Den : 460 
-| (1) LiINO 460 3 460 3 460 3 460 3 460 Fil 
LiNO, À ) SAS 
+ 4 
NaNO; (2J:NaNO;) 3270 ,|! 3 270 3 270 CE 77e) . 32710 


600 


904 MICHEL BIZOUARD 


Pour les autres fractions molaires on obtient des variations de MW 
analogues. 

L'énergie W étant en quelque sorte, pour les sels fondus, und 
mesure de la déformation que subit la structure quasi-réticulaire envi: 
sagée, AgNO, et LiNO, à l’état fondu conserveraient une structure 
réticulaire dans un grand intervalle de température après leur fusiorl 
alors que NaNO, et KNO, perdraient beaucoup plus rapidement leun 
structure ordonnée (fig. 36). Au-dessus de ces températures de tran: 
sition le nombre de cations déplacés deviendrait constant et de l’ordre 
du nombre de cations présents (W — o). Le désordre serait parfait, 
La conductivité dépendrait alors uniquement de la diffusion de: 


cations, c’est-à-dire de E. 


2) Interprétation des écarts de l’additivité. — Au chapitre pre! 
mier nous avons tenté, sans succès, de trouver une corrélation entre 
écarts à l’additivité et diagrammes d'équilibre. Avec les conclusion: 
nouvelles auxquelles nous sommes parvenus ci-dessus, sur la strüe 
ture des différents nitrates fondus, les écarts observés s’expliquen 
mieux. En effet, sur la figure 37 sont représentés les intervalles de 
température dans lesquels chacun des nitrates étudiés conserve une 
structure à caractère fortement réticulaire. 

On voit que pour les mélanges présentant des conductivités addi 
tives (LiNO, — NaNO.) ou des écarts très petits (AgNO, + nitrate: 


AW (calories) 


Li N0s 
400 Ag N0s 
Na N0Os 
200 
KNO3 
k ES 
0 ET 4 
ÊT 25 . = S—. 2007 2509 300° 350° 


Fig. se Variations de l'énergie par- ins Te 
tielle W en fonction de la température. ? | 


+ 
7 : 
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de Li, Na ou K) — du moins pour les isothermes siuées au-dessus des 
- points de fusion de chacun des deux constituants — un seul des deux 
composants a conservé une structure à caractère fortement réticu- 
laire tandis que l’autre n’a jamais eu (comme NaNO,), ou a perdu 
sa structure ordonnée. Ainsi, dans l’unique structure réticulaire 
conservée, les cations déplacés ne sont pas gênés par la présence 
d'une seconde structure réticulaire différente de la première (puis- 
» qu elle a disparu), et leur nombre ne varie que très peu avec le pour- 
Rte de cations étrangers. De même, le nombre de cations appar- 
tenant aux sels ayant perdu leur structure ordonnée n'est pas affecté 
… ou peu, par l'existence d'une structure ordonnée étrangère puisque, 
en quelque sorte, ces cations sont devenus libres et ne sont plus 
»interstitiels. On comprend ainsi les faibles écarts à l’additivité des 
conductivités, présentés par de tels mélanges. 

On peut objecter que pour le mélange LiNO, — NaNO,, le sel 
- NaNO, conserve une structure réticulaire entre 3 00° et 350°, alors 
que Li LiNO, n’a pas encore perdu la sienne. Mais, au chapitre premier 
nous avons vu que ces deux nitrates ont des structures rhomboédri- 
“ques presque identiques, et cette objection est sans valeur. 
__ Au contraire, pour les mélanges KNO, — NaNO, et surtout 

KNO, — LiNO,, pour les isothermes Modes coexistent deux struc- 
Be réticulaires, sans doute assez différentes, si on en juge par celles 
des sels solides. On conçoit alors que leur interpénétration perturbe 
… d’une façon appréciable le nombre de cations déplacés (et sans doute 

leur mobilité), d’où les grands écarts à l’additivité observés. 


x 


On peut faire une objection générale : à 450°, où W = o, tous ces 
mélanges devraient avoir des conductivités additives. En réalité, 
W — o n’est que le résultat de la convention arbitraire : E = lim; _ QU 
et il faut sans doute écrire : E — ira u — Cf et ajouter la valeur 
de cette constante aux valeurs de W que nous avons trouvées. De toute 
> façon, le raisonnement ci-dessus, basé sur la variation de W, conserve 
sa valeur. 
D'ailleurs, en poursuivant ce raisonnement, on conclut que l'écart 
à l’additivité doit diminuer et devenir constant (si W tend vers une 
constante) lorsque la température augmente. Pour les mélanges 
nitrate- Dinie cette conclusion est malaisément vérifiable puisque 
nous n'avons pas pu étudier des isothermes de conductivité suffi- 
samment éloignées des points de fusion. Mais les mélanges 
» AoNO, — AgCI et AgNO, — AgBr vérifient excellemment cette pré- 
vision comme le montre la figure 28. 


3) Remarque sur le nombre des défauts. — On peut tenter de 
calculer les nombres de défauts par la formule se rapportant aux ions 
-interstitiels 


Annales de Physique, 1967. ; 5g 


mu 


CALE 
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à F 
Ve ELE OPA RES 
n—=., \/ze 
ME . ' 
n étant le nombre de défauts pour les ‘— cations présents dans le 


sel AB-. Mais W n'étant connu qu’à une constante près, les nombres 
obtenus sont certainement entachés d’une très grossière erreur et les 
variations de n avec la température et avec la concentration du 
mélange pour chaque isotherme de conductivité, ne feront que tra- 
duire, sous une forme quantitative mais très incertaine, les considé- 
rations qualitatives que nous avons développées au paragraphe pré= 
cédent. 

Aussi est-il inutile de donner les résultats numériques auxquels on 
peut parvenir. 


4) Variation de E avec la concentration. — Cette variation de EM 
chiffre les interactions électriques entre les cations (1) et (2) apparais“ 
sant lors du mélange des sels (r) et (2). Au paragraphe précédent,* 
nous avons expliqué pourquoi certains mélanges ont des conductivitéss 
additives, et pourquoi d’autres mélanges présentent des écarts. Mais” 
l'importance de l'écart est fonction des interactions électriques, donc 


de l'énergie d’activation partielle E. Ainsi, pour le système 
LiNO, — NaNO, qui est additif, E(x) est constante. Mais pour expli- 
quer les variations de E avec les fractions molaires, obtenues pour les“ 


cinq autres mélanges, il faudrait pouvoir calculer la modification que» 
subit la courbe de potentiel en présence de cations étrangers, c’est 


à-dire en somme, calculer une expression théorique de E en fonction 
des paramètres géométriques et électriques du quasi-réseau du sel 
fondu. Ce calcul ne peut être effectué. 


* 
B. Mélanges nitrate d’argent-halogénure d’argent. . : 


Les variations de U pour le nitrate d'argent appellent les mêmes. 
conclusions que précédemment. ; 


La constance de U pour les bromure et chlorure d’argent, quelles 
que soit la température, ne peut pas s'expliquer par W(T) = o. On 
doit avoir W(T) = C®. Différents des nitrates, les halogénures d’ar-« 
gent auraient une structure réticulaire à caractéristiques à peu près 
constantes, quelle que soit la température. À 

Dans le paragraphe A, nous avons vu que la structure réticulairen 
du nitrate d'argent reste stable au-dessus de 300° C et que celle des” 
halogénures d'argent est indépendante de la température. Ces deux” 
caractères, liés au fait que ces structures sont très différentes, expli-# 
quent les écarts à l’additivité observés. | 


É 


+ " 
A 


; 


“ 
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D'autre part, en admettant que le nitrate d'argent possède des 
défauts de Frenkel sous la forme de cations interstitiels et les halo- 
génures d'argent, des défauts de Schottky par départ d’anions Br 
ou CI, on peut concevoir la formation d’un ion complexe Ag,CIt 
ou Ag,Br-, le trou anionique étant comblé par un ion Ag. La con- 
ductivité des deux halogénures d'argent serait ainsi fortement modi- 
fiée, la migration des ions Ag* positifs étant gènée par la présence 
accrue d’autres ions positifs. 


C. Mélanges d’halogénures d’argent 
et de métaux alcalins. 


1) Les valeurs de Ü du tableau XXVII suggèrent les mêmes hypo- 
thèses que pour les mélanges précédents : U serait la somme d’une 


- énergie W et d'une activation E, toutes deux indépendantes de la 


température. 

Le fait que la température ait très peu d'influence sur la structure 
réticulaire des halogénures, alors qu'elle a une nette influence sur 
celle des nitrates, semble assez plausible. En effet, la stabilité d’un édi- 
fice de sphères —en assimilant les ions à des sphères (cf. la fig. 30) — 
est très peu sensible aux variations de température : la symétrie sphé- 
rique des forces de cohésion s’exerçant entre les ions n'est pas per- 
turbée par une variation des paramètres géométriques, due à la dila- 
tation thermique. Il n’en est sans doute pas de même pour la 
stabilité d’un édifice constitué de cations sphériques et d’anions non 
sphériques formés de quatre atomes. 


2) Détermination des distances à. — La formule (6) du chapi- 


2kT I LE 
RUE 5 VAS 


avec z — 1 s’il s’agit d’un défaut de Schottky et z — 6 s’il s’agit d’un 
défaut de Frenkel. La grandeur à est la distance moyenne séparant 
deux défauts consécutifs (soit, deux positions interstitielles, soit, deux 


* tre II donne : 


| trous), v est la fréquence de vibration de la molécule. 


La grandeur A est obtenue d’après la formule (5) du chapitre II, 


- de la façon suivante : son logarithme est l’ordonnée à l’origine de la 


> courbe log A en fonction de =. En prenant V = 6,02.10°*, 


T 
het io ch = 10m 1hfe#38:10., joule-depré ‘or 


obtient : 
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0 — 1,385. 106 5 VA 
Vz 


en exprimant À° en Q-'-cm * et à en angstrôms. 

Remarque. — La formule donnant à montre qu'une variation de 
la température de 200° n’a qu'une influence minime sur 5. C'esk 
pourquoi nous avons choisi la température moyenne de 800° GC pour 
calculer à. 

La fréquence oscillatoire v de la molécule est donnée par les tables: 
Ces valeurs sont relatives aux sels solides et purs. On admet que cette | 
fréquence est également celle du sel fondu et que, de plus, elle n'est 
pas perturbée lors du mélange des deux sels. 

La littérature (**) ne fournit aucun renseignement à ce sujet, en ce: 
qui concerne les halogénures de lithium. 

Les valeurs de 5z!/* sont rassemblées dans le tableau XXIX. 


TaBcEau XXIX 
Valeurs de 5z1/# (A). 


| 
| Ts I 0,8 0,6 0,4 0,2 
| 
AgCl (1) AgCI TaUt EE 7 6,9 6,6 6,1 
+ 
KBr £ 
(2) KBr 350 21 8,5 6,5 
AgBr (1) AgBr Ten Ai 7 6,6 6, 
+ 
KCI ; 
(2) KCI 12,5 13,9 T2 11,8 
AgCI (1) AgCI Lu SAIS 6,4 6,2 5,3 
+ 
NaBr L 
(2) NaBr 755 9 TOR 10,4 10,9 
Ron (1) AgBr 75 74 75 72 5,8 
+ 
NaCI 
| (2) NaCI 8 8,5 8,3 9,2 9,1 
| ds o 0,2 o, 4! 0,6 0,8 
Je à ; : 
(*) American Institute of Physics Handbook. MeGraw-Hill, 1957. 
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On obtient donc pour 5z{/* des valeurs vraisemblables. Pour les 
deux halogénures d'argent qui entrent dans les quatre mélanges, 
5z1/# diminue régulièrement lorsque la concentration en sel étranger 
augmente. Au contraire, pour KCI, NaCI et NaBr, cette grandeur sem- 
… ble être constante, quelle que soit te concentration de ces sels dans les 
- mélanges. Enfin, pour KBr, elle croît avec la fraction molaire de 
AgCI. 

Pour AgCl, si l’on prend z = r, 5 = 7,1 À est égal à environ deux 

fois la plus courte distance entre deux cations ou deux anions. La 
même constatation est valable pour AgBr pour lequel cette distance 
est d’ailleurs légèrement plus grande. Cela suggère l'existence de 
- défauts de Schottky dans les halogénures d'argent fondus. 
Les valeurs presque identiques de 5 pour les halogénures alcalins 
» suggèrent, au contraire, des défauts de Frenkel ; en effet, si l’on 
prend z — 6, on trouve pour à les valeurs suivantes : 4,2 À pour KBr, 
7,6 À pour KCI, 6,9 À pour NaBr et 5,8 À pour NaCI : ce serait les 
» distances entre deux ions interstitiels. S 


—_ 3) Structure des solutions d’halogénures d’argent et de métaux 
m_alcalins sans ion commun. — Les conclusions auxquelles nous 
2 venons de parvenir sur la nature des défauts dans ces solutions per- 

-m mettent d'expliquer l'apparition de la couleur jaune (déjà signalée 

au chapitre premier de la deuxième partie) lorsqu'on refroidit le 
2 mélange fondu composé initialement d’un chlorure d'argent et d’un 
» bromure alcalin. 

Les trous cationiques et anioniques formant les défauts de Schottky 
de CIAg sont en nombre égal. Dans les bromures alcalins les défauts 
- de Frenkel peuvent être des anions ou des cations interstitiels ; ces 
deux sortes d'ions ont des rayons voisins sauf dans le cas du bromure 
… de lithium (où l'ion Lit est nettement plus petit que l’ion Br”). 

- Lorsque le chlorure d'argent et un bromure alcalin sont en solu- 
- tion, les trous et les ions interstitiels appartenant respectivement au 
» chlorure d'argent et au bromure alcalin se recombinent constam- 
ment. Des défauts nouveaux apparaissent d’ailleurs et leur nombre 
reste statistiquement le même. Il en résulte que des ions Br= rem- 
- placent des ions CI dans la structure du chlorure d'argent fondu et 
- il se forme ainsi un quasi-réseau de chloro-bromure d'argent, la pro- 
» portion d'ions Br étant d'autant plus forte que la fraction molaire 
de chlorure d’argent est plus petite. 

Le même raisonnement est applicable au mélange formé initiale- 
- ment de bromure d'argent et d’un chlorure alcalin. Il se forme donc 
* un quasi-réseau de bromo-chlorure d’argent pour ce mélange. 

* On s’explique alors l'égalité des conductivités molaires des mélan- 
» ges AgCI + KBr et AgBr + KCI, pour z voisin de 0,5, par l'identité 
- des structures de ces deux ee à cette concentration. 
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Nous avons vu que les deux autres couples de mélanges contenant] 
les halogénures de sodium et de lithium diffèrent du couple conte-: 
nant les halogénures de potassium : les isothermes de conductiviték 
molaire n’ont pas de point commun. Cela s'explique par le fait que 
la probabilité qu’un trou anionique appartenant à l’halogénuret 
d'argent se recombine avec un anion déplacé Br ou CI- appartenant] 
à l’halogénure alcalin, est moindre que dans le cas précédent. En! 
effet, pour déplacer un ion Br dans les structures quasi-réticulaires 
du bromure de sodium et du bromure de lithium, l'énergie de Frenkell 
nécessaire est sans doute plus grande que celle nécessaire au même! 
déplacement dans le quasi-réseau de bromure de potassium, comme! 
le suggère le rapport du rayon de l’ion Br= à ceux de l’ion K* d’une! 
part et des ions-Na* et Lit d’autre part (cf. fig. 30). Il en résulte que! 
les mélanges AgCI — NaBr et AgCIl — LiBr n'atteignent jamais les, 
structures des mélanges correspondants AgBr — NaCI et AgBr — Lil. 

Naturellement, ces explications auraient besoin d’être confirmées: 
quantitativement et seule la connaissance des énergies partielles 


W et E permettrait de les justifier ou de les rejeter. Elle aurait permis 
également de calculer les concentrations des ions interstitiels de 
Frenkel et des trous de Schottky. 4 


* 


CONCLUSION ET RÉSUMÉ 


Ce travail comprend deux parties : une partie expérimentale et une 
tentative d'interprétation théorique. 

La partie expérimentale comporte la mise au point d’une méthode 
de mesure de la conductivité électrique spécifique des milieux ioni- 
ques fondus, à l’aide de laquelle nous avons mesuré les conducti 
vités de quatorze solutions de sels fondus, les phénomènes de polari- 


sation étant totalement éliminés. * 


4 


Parmi ces quatorze solutions, trois groupes de sels ioniques sont 

à distinguer : 

1° les mélanges de nitrates de métaux alcalins et d’argent : ces six 

mélanges présentent des isothermes de conductivité s’écartant peu de 

celles qu'on aurait obtenues si la conductibilité était une propriété 

additive ; ; 
0 ; : 

2° les mélanges de nitrate d'argent et de chlorure et bromure 

, »r » LIPRIE LITE x \ 

d'argent pour lesquels l'écart à l’additivité est très grand (30 à 

ho p. 100) ; k 

o r # r . £ 

3 Les mélanges d’halogénures d'argent et d’halogénures alcalins 

sans 10n Commun qui se signalent par des caractéristiques propres. 

, LEA . Fr 2 Le) 

C'est d’ailleurs pour obtenir des données expérimentales supplé- 

mentaires que nous avons effectué la cryométrie de ces derniers 
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» mélanges, dette étude n'ayant jamais été faite à notre connaissance. 
É Dans la partie théorique nous avons d’abord essayé d'établir des 
corrélations entre les propriétés électriques des mélanges étudiés et 
sun certain nombre d’autres propriétés (diagrammes thermiques, gros- 
seur des ions) ; mais si certains rapprochements peuvent être Lit 
“pour quelques mélanges isolés, des contradictions apparaissent lors- 
qu on prend en considération des séries de solutions de sels voisins 
(la série des nitrates), comme nous l’avons fait. 
… Ensuite, nous avons tenté d'appliquer la théorie de la conductivité 
des cristaux aux milieux ioniques fondus. Nous avons été ainsi ame- 
“nés à admettre un certain nombre d’ hypothèses sur la structure des 
“sels fondus et à dégager les notions nouvelles d'énergie partielle 
“d'activation et d° énergie partielle de formation des doute 
: Les valeurs obtenues pour ces énergies tendent à prouver que le 
tcaractère réticulaire de la structure des nitrates diminue lorsque la 
“lempérature augmente, tandis que cette dernière serait sans influence 
sur la structure des halogénures. Pour les nitrates nous avons alors 
déterminé les domaines de température où le caractère réticulaire de 
la structure est le plus marqué, grâce au calcul, peut-être arbitraire 
a il est vrai, des deux sortes d'énergies partielles. Nous n'avons pu 
“déterminer, au contraire, que la somme de ces énergies relatives aux 
“halogénures. 
—…._ Seule la connaissance des mobilités permettrait d'attribuer à ces 
“énergies leurs valeurs respectives. Des recherches fructueuses sont 
“donc à entreprendre dans cette voie. 

Nous avons enfin fait quelques suggestions sur la nature des défauts 
; D de la conduction : cations déplacés pour les nitrates, 
po de Schottky pour les halogénures d’argent, défauts de 

Frenkel pour les halogénures alcalins ; ces deux dernières conclusions 
“ont été fournies par le calcul des bts moyennes entre deux 
“défauts adjacents. 

En conclusion, l'étude de la conductibilité confirme l’idée que les 
“milieux ioniques fondus conservent une structure réticulaire ; ce 
ctère est fonction de la température et de la nature de chaque sel. 
ais cette étude nous a prouvé également que des données expérimen- 
ales diverses sont encore à accumuler si l’on veut parvenir à une 
théorie satisfaisante de ces milieux particuliers. 


“ 


(Laboratoire de Thermodynamique, 
Faculté des Sciences de Marseille). 
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à CONTRIBUTION A L'ÉTUDE 

-  D’AMPLIFICATEURS A LARGE BANDE 

£ ACCORDÉS OU APÉRIODIQUES, 

: UTILISANT DES TRANSISTORS 
JUSQU'A 250 MHz 


? 


É 
£ Par JEaAn-Marre COLIN 
F INTRODUCTION 


—…_ Dans ce travail, j'étudie les circuits associés aux transistors dans les 
“amplificateurs à large bande passante, accordés ou apériodiques, à des 
… fréquences pouvant atteindre 250 MHz. 

À Au cours d’une étude préliminaire, j'ai mesuré les paramètres du 
“transistor considéré comme un générateur parfait de courant associé à 
“un réseau passif. Les résultats obtenus ont mis en évidence deux pro- 
— priétés particulières aux transistors : pente très élevée du générateur 
… de courant, capacité de sortie de faible valeur. D'autre part, une étude 
de l’influence du point de polarisation m’a permis de montrer que les 
performances maximales du transistor ne sont atteintes que pour des 
puissances d'alimentation élevées. Une théorie qualitative permet de 
justifier ce résultat. 

Dans un premier temps, j'ai étudié les amplificateurs accordés à 
large bande passante en très haute fréquence. Ils sont réalisés en asso- 
ciant un transistor, monté base à la masse, à un transformateur 
‘accordé. Pour des impédances d’entrée et de sortie égales, le gain en 
puissance ne dépend plus alors que du gain en courant, très peu diffé- 
rent de 1, du transistor et du rapport de transformation. L'élargisse- 
ment de la bande passante est obtenu par la méthode des accords 


: () Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris pour 
obtenir le titre d’Ingénieur-Docteur et soutenue le 37 octobre 1960 devant la 
» Commission d'examen. 
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décalés. Le contrôle de gain, qui n’a aucune action sur la réponse em 
fréquence, est réalisé avec un circuit comprenant une diode au germa= 
nium, permettant une variation de 15 dB par étage. Le facteur de 
bruit des transistors utilisés était de 4 dB minimum, le transistor étant | 
monté émetteur à la masse. Ainsi,-avec 8 transistors, a été réalisé un. 
amplificateur accordé sur 60 MHz ayant 60 dB de gain en puissance | 
pour une bande passante de 20 MHz, le gain étant réglable entre 
30 et 6o dB. Entre — 250C et +600C de température ambiante, le 
gain ne varie pas de plus de 1,5 dB et la réponse en fréquence reste 
identique à elle-même. 

Dans un deuxième temps, j'ai étudié les amplificateurs apériodiques : 
à large bande passante. Ils utilisent un circuit à contre-réaction-sérié 
dans l’émetteur, variable avec la fréquence, le transistor étant monté 
émetteur à la masse. Une théorie complète, vérifiée expérimentalement; 
détermine le gain, la condition de compensation en fréquence, l& 
condition de stabilité et la réponse en fréquence. Le produit gain-bande 
passante de cet amplificateur est égal ou supérieur à la fréquence pour 
laquelle le module du gain en courant, émetteur à la masse, est 
égal à 1. 


Un cas particulier de la théorie précédente montre que le transistor 
est utilisable dans les «amplificateurs distribués ». Ainsi, comme avec 
les tubes à vide, le produit gain-bande passante peut être augmenté: 
De plus, ce circuit délivre des puissances de sortie élevées avec des 
transistors ne pouvant dissiper que de faibles puissances. 


L'utilisation des transistors dans les amplificateurs en haute et basse 
fréquence avait fait l’objet de très nombreuses études lorsque j'ai 
commenté ce travail. L'apparition récente de transistors pouvant foncz 
tionner jusqu’à 750 MHz ouvrait alors un nouveau domaine de fréquence 
à ces éléments actifs utilisant les propriétés des semi-conducteurs. : 

Les amplificateurs à bande passante étroite avaient été étudiés en très 
haute fréquence. Il m’a paru intéressant d'étudier des amplificateurs à 
large bande passante utilisant des transistors, nécessaires à des tech* 
niques très diverses, les appareils de mesure entre autres. | 


Atin de répondre à une critique très souvent faite aux transistors, jé 
me suis efforcé de rendre les caractéristiques de ces amplificateurs 
stables vis-à-vis des conditions extérieures, température ambiante en 
particulier, et indépendantes de la dispersion dans les valeurs des para® 
mètres d’un type de transistor. - 

Au cours du dernier semestre, quelques articles ont été publiés 
concernant les amplificateurs à large bande (1) (4)(6). Les circuits asso® 
ciés aux transistors et les performances obtenues sont différents de cé 
qui est exposé dans le compte rendu de mes travaux. Ces études mon* 
trent l'intérêt de ce sujet et la diversité des méthodes utilisables suivant 


les performances désirées. F 


| 
: 


ft, 


AMPLIFICATEURS À LARGE BANDE UTILISANT DES TRANSISTORS 91D 


Étude du transistor en haute fréquence. 


A. — Circuit équivalent. 


Le quadripole actif que constitue un transistor peut être représenté 
par l'association d'un quadripole passif et d’un générateur parfait de 
“courant. La constitution de ce quadripole passif diffère selon les utilisa- 
“teurs : circuits basse fréquence, commutation, oscillateurs, amplifica- 
“tion aux fréquences élevées. Ce dernier cas sera le seul étudié. Le 
“schéma équivalent proposé par W. Guggenbühl et M. S. O. Strutt (3) 


Fig. 1. — Circuit équivalent 
au transistor. 


“155 Résistance ohmique entre la 2° 


connexion de base et la région é Vb'e 
active. 

"R;, Matérialise les recombinaisons 

dans la base et les porteurs 

, majoritaires. 

Cyr Somme de la capacité de diffusion et de la capacité de charge d'espace 
de la jonction émetteur-base. 

…R; et R,, Résistances dues à l'effet Early. 

Zn Transconductance du générateur parfait de courant. 


0 Emetteur 


est assez simple pour être d’une utilisation pratique, bien que sa vali- 
Mité ne s’étende pas très au-delà de 0,5 fois la fréquence de coupure 
base à la masse. 

Tous ces éléments sont indépendants de la fréquence jusqu'à 0,5 fs, 
mais leur valeur dépend du point de fonctionnement du transistor. 

» Ce schéma n’est valable que dans le cas des signaux faibles, seul 
“considéré dans la suite de cette étude. Très souvent R;. et R« sont très 
grands et donc négligés. 

_ Les caractéristiques extérieures de ce quadripole actif, calculées à 
partir du schéma équivalent, sont alors les suivantes dans le montage 


EE : 
émetteur à la masse. En posant : 


1 
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, 5 R Lie Ze + R, “A 8mZv'e(Zb'e — Re) 
Impédance d'entrée : R;i = r&5 + PE TE NU 


Z'e(rbb" Lu R;) di AZUTA Æ Re de Zy'e) 


Impédance de sortie : Z — AR 
Gain en courant : À; — Lie — EmZb'e/b'e 
: À Zk’e Ze at R,(1 me EmLv'e) 
R : < 
Gain en tension : A, — Z A; Gain en puissance G — A;.A, 


R, Résistance de charge au collecteur, faible devant R... 
R; Impédance interne du générateur. 
Les paramètres plus couramment utilisés &, Bo, fx se relient assez 
facilement aux éléments du circuit équivalent. 
Pour R, = o et © — 0 : 
Ry'e — EmRb'eRb'e 


A L — — 
A Po Re se Re 
Rire © Rye en général : 8, = — gmRy'e : 
LEE _ _EmRpe 
RTE TES he 


Pour © # o supposons que Z4’. est très grand ou que le transistor est | 
neutrodyné : 


Bo 
Re RES DNS eos 
Si les variations de « sont données par un développement aù | 
1er ordre : | 


1 


Bo I B 4 
p= = CyRre = © B, > 18] 
ae 26 CIE Oo de 


Xp 


= 
. © 
MÉCUEeS 

do 


Ge circuit équivalent avait été déterminé dans le cas des transistors 
obtenus par diffusion. Les plus récents transistors à haute fréquence | 
de coupure sont du type « Mesa », obtenus également par diffusion | 
mais Suivant un processus différent. Une étude approfondie conduit 
au même circuit équivalent avec 2 éléments supplémentaires : < 


— Une capacité collecteur-émetteur faible, notable uniquement dans 
Je cas où le collecteur est relié au boîtier du transistor. 


mic 


IE 


\ 


to] 
Æ 
C 
EH 
ol 
Lu] 
72] 
CA 
< 
ca 
E 
y) 
[ea] 
A 
H 
Le 
« 
0] 
nl 
+ 
Lui 
æ 
=) 
[ea] 
A 
LA 
< 
Le) 
[a] 
CG 
fi 
< 
| 
<« 
) 
ea 
æ) 
[el 
EE 
< 
Le) 
nl 
a 
bd 
pa 
er 
Lol 
1 
<« 
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__ Une résistance en série avec une faible capacité entre le collec= 
teur et la connexion de base. 


Toutefois, ces éléments peuvent être négligés dans une étude géné= 
rale, l'expérience confirmant cette hypothèse. 


B. — Mesure des éléments du circuit équivalent. 


La validité du circuit équivalent étant reconnue, la mesure des 
valeurs de ses éléments constitutifs peut être faite à relativement basse 
fréquence par des méthodes classiques. 

La vérification de cette hypothèse a été faite par des mesures par la 
méthode du Q-mètre à des fréquences allant jusqu’à 8o MHz. La cons 
tance des valeurs de Ryre, Cr'e, Rio, Cv’e Se vérifie aux erreurs de mesure 
près, rw’ seul varie notablement avec la fréquence, plus ou moins suis 
vant le type de transistor. + 4 

Les résultats de ces mesures, par moyenne sur 10 échantillons, sont, 
présentés dans le tableau ci-dessus. 

Quelques résultats généraux sont intéressants à noter : 


— Impédance d'entrée, transistor base à la masse : 


Résistance d'entrée égale à 30 Q pour I, — 1,5 mA. 
15 Q pour 1; — 10 mA 4 


100 Q < Rye < 1 500 Q. C4, est élevée : 90 pF pour le transistor type. 
2N 384, 20 pF pour le transistor type 2N 700. 

Capacité de sortie, collecteur-émetteur, faible 1 à 5 pF. Pente dw 
générateur de courant élevée de 20 à 100 mA/V. La capacité de réac- 
üon GC dépend de la tension et du courant collecteur suivant une loi 
allure hyperbolique qui se retrouve théoriquement. | 


Che pF 


€ 
: 
3 
Fipn2: * 
Courbe 1 : 1, — 3mA Courbe 2 : I, — 0 mA 
Variations de C4’, en fonction de V,, et de I, 


Dans le cas des transistors fabriqués avec du silicium, peu de 
mesures ont été faites, vu le caractère encore expérimental de ceux-ci. 


Ils se distinguent toutefois de ceux obtenus à partir du germanium, 


L 
à 
L 
| 
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+ outre leur température maximale de jonction plus élevée, par une capa- 
» cité de réaction plus élevée (2 pF dans le cas du 2N 706, f, — 700 MHz) 
» et par un gain en courant B, plus faible (de l’ordre de 15). Ces difé- 
> rences, de l’avis même de ceux qui étudient ces transistors, ne sont 
» dues qu’à l’état moins avancé de la technologie du silicium. 


C. — Mesure de la fréquence de coupure, 
montage base à la masse. 


La mesure de la fréquence de coupure, par la mesure de la fréquence : 
à laquelle | «| — 0,707«,, est très délicate à réaliser au-dessus de 
100 MHz. Une mesure par extrapolation, faite à partir de 2 points, l’un 
…_ à 1000 Hz, l’autre à 20 MHz environ, permet d'obtenir une valeur 
» approchée de jf, avec une précision estimée à + 10 p. 100. En effet, 


#: 

+ I — j0,2140/@ e 
4 € Le Ge or 
+4 0x + jr,040/0,, # 


Æ : . 
» (sauf Transistors « Drift »). 
… Soitaprès transformations et simplifications, en supposant © < 4/5 : 


TE J1,2540/0&,, * 


Z RENE 
£ 


La mesure du terme complexe 1,254w/«, à la pulsation « donne 
alors 4. 
Cette mesure s’effectue à l’aide du pont décrit ci-dessous : 
La condition d'équilibre s'écrit : 
TI 
ER IR + 1 + jCRO | 


Or : 
“e 
& — 0 = GET RUR, 
La valeur de « s’écrit alors : Fig. 3. 
do Pont de mesure. is 
l1œ 


L T\1+)CRo,, 


 Identifions les deux valeurs de « : CR,aÿo = 1,250/o4 : 


eZ 1,25 À DETTE 
RCI x: 


oO 


…_R, étant fixe, la capacité C peut être étalonnée directement en valeur 
» de «wa. RP est fixé par une mesure à 1 000 Hz donnant «. 
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Cette méthode est simple et rapide quoique peu précise. Elle peut 
être toutefois suffisante pour l'utilisateur. 


D. — Effet de point de fonctionnement en continu 
sur la fréquence de coupure fx. 


La fréquence de coupure, base à la masse, d’un transistor, bien 
qu'indépendante en principe du point de fonctionnement en continu; 
en dépend en fait par deux phénomènes distincts : 

Le premier est général et s'applique à tous les transistors. 11 est dù 
à l'apparition d’un champ électrique dans l’espace de base, créé par la 
charge d'espace aux fortes densités de courant. Ce champ électrique a 
pour effet d'accélérer les porteurs de charges minoritaires, le courant 
ne circule plus par pure diffusion. Toutefois, une bonne approximation 
suppose que le courant reste de pure diffusion, le champ électrique 
augmentant la valeur apparente de la constante de diffusion D, suivant 
la loi D, — D, (1 Le | p et n densités de trous et d'électrons dans 
la base. 


Or, la fréquence de coupure s'écrit : 


w largeur électrique de base, 


D, peut être multipliée par 2 aux fortes densités de courant, 
fa sera également multipliée par 2. 


Pour de très faibles courants d’émetteur, la capacité de jonction 
émetteur-base n’est plus négligeable devant la capacité de diffusion, et 
la fréquence de coupure de la jonction ainsi polarisée contribuera à 
diminuer la fréquence de coupure du transistor. 

Ces deux effets réunis amènent des variations de f, importantes, 
dans un rapport 1 à 3 ou 4, comme le montrent les résuliats expéri- 
mentaux. 


Le deuxième phénomène n'intervient que dans le cas des transistors! 
à très haute fréquence de coupure. 

La largeur électrique de base est fixée par les 2 zones de charge 
d'espace des jonctions émetteur et collecteur. Sur la jonction émetteur- 
base, cette zone est de faible épaisseur et ses variations sont négligea- 
bles. La zone de charge d'espace de la jonction collecteur-base, bloquée, 
est plus étendue et dépend de plusieurs facteurs : tension collecteur- 
base, rapidité de la transition, dopage des matériaux, etc. 
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L'expression de la largeur électrique 46 base: donnée par R. D. Midd- 
lebrook (5) s'écrit : 


ww = dy + w,, 


w, distance des 2 jonctions, 
w, épaisseur de la charge d'espace, 


ï QUAN 
, == D, — ( 


È 
PE | pour une Jonction obtenue par diffusion, soit l’exem- 
FYEC 


» ple numérique suivant : 
Transistor p— n — p germanium : 


Er — 10 €o = 14,4.1078 F/cm 
Un = 3 600 cm?/V.sec On==#14(0-cm 1, 
z Vi Ni —v, Vo = — 0,2 V. 
Pour : = 0,nV W—=0,16 pu. 
F Pour : NE = T6 W—=0,9 k. 


» Soit une variation de la largeur électrique de base de 0,7 y. 

… Siw,est égale à 10 p, la variation est négligeable, mais si w, est 

- égale à 1,5 p, w variera dans un rapport 2 et par conséquent f, dans 
un rapport 4. Dans le cas de l'exemple cité ici, la fréquence de cou- 

… pure variera de 100 MHz à 4oo MHz pour une tension collecteur-base 

MS or Va — 10: V. 

Ceci n’est valable que dans le cas où 6, est constante dans le domaine 
intéressé. Or, afin d'augmenter artificiellement la constante de diffu- 
sion D, par un champ électrique interne, une distribution non uni- 
. forme d’impuretés est créée dans l’espace de base. C’est le cas de la 
- plupart des transistors,cités ci- 
» dessus, afin d'augmenter la 
- fréquence de coupure dans un 
rapport allant jusqu'à 5 ou 6. 
La résistivité augmente, donc 
la conductivité diminue lorsque 
l'on approche de la jonction 
collecteur-base, ce qui a pour 
effet d'augmenter les variations 
de w, et donc d’accentuer l’ac- 
tion de la tension V., sur la fré- 


fa] MHz 


quence de coupure. 

Les courbes expérimentales, 
relevéessurun transistor de type 
2N 700, montrent l’ampleur de rrEigs 4. 
ces variations. fa F(Vos, ln) Transistor 2N 700. 
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E. — Conclusion. 


Les différents résultats acquis dans cette étude précisent certaines! 
limites pour l’utilisation des transistors à très haute fréquence de: 
coupure. | 

La réaction interne, par la capacité C5 principalement, est impor: 
tante à des fréquences supérieures à 0,5 fois la fréquence de coupure: 
base à la masse du transistor. | 

Si f, est la fréquence de coupure typique, donnée par le construe-; 
teur, la dispersion s’étend entre 0,6/, et 1,6/, pour la fréquence de, 
coupure des différents échantillons. 

En conséquence, si l’on veut éviter un triage onéreux et un neutro 
dynage difficile à réaliser, la fréquence limite supérieure d'utilisation 
du transistor se situera vers 0,3 f%. 

Les meilleures performances en fréquence seront obtenues par dé 
tensions collecteur-base élevées et de forts courants émetteur. La dissi- 
pation interne du transistor sera donc notable. La température ambiante 
maximale en fonctionnement sera donc réduite d'autant. 


Amplificateurs accordés à large bande passante. 


A. — Généralités. É 4 

| l 

Les résultats du chapitre précédent mettent en valeur, d’une part là 
limitation en fréquence, d’autre part deux facteurs favorables dans ce 


type d'utilisation : | 


— capacités de sortie faibles ; ; 
— pente très élevée du générateur de courant. F 

D 

Ces deux propriétés existent dans les deux montages utilisables 
émetteur à la masse et base à la masse. é 


k 


Le gain en puissance maximum dans le premier est supérieur à cel 

du second, mais sa fréquence de coupure est beaucoup plus basse. û 
gain en puissance dépend directement de 82 dans le montage émettet 
à la masse ; or 8 varie dans un rapport de 1 à 4 entre — 250 Cet + 75% 
de température ambiante; de 1 à 10 suivant l'échantillon d’un mêm 
type. Ce gain sera donc très instable vis-à-vis de celui du montage bas 
à la masse qui varie de 10 p. 100 maximum. * 


». # 22 & LA | 
L'impédance d’entrée, montage émetteur à la masse, varie notable 
ment avec la température. | 


# 
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B. — Montage émetteur à la masse. 


Afin d'accroître la bande passante, les liaisons entre étages sont fai- 
tes par transformateurs double-accordés, au couplage sion nel les 
coefficients de surtension primaires et secondaires étant identiques. 

Transistors type 
2N 502; Impédance CAES re Va 
d'entrée 300 Q, 30 pF; 
Rapport de transforma- 
tion : 0,5; Self primaire o— 
L=:1,}uH; F,=60 MHz; 
AF — + 10 MHz à 3 dB; 
Gain en puissance 
G=—= 30 dB. 

Ainsi ce montage a 
un gain élevé pour une Fig. 5. — Amplificateur 60 MHz. 


0.85 pF 085pF CD 'O00pE 


| large bande passante, 


mais le réglage du neutrodynage et de l'accord du secondaire des trans- 
formateurs, dépendant l’un de l’autre, est long et délicat, valable seule- 
ment pour un transistor donné, ce qui nécessite des éléments variables 
d'accord. 

La stabilité du gain et de la bande passante est médiocre. Entre 


…_—220Cet + 55°C, le gain varie de 26 à 34 dB et la bande passante 


de + 11 MHz à + 9 MHz à —3 dB. 


C. — Montage base à la masse. 


Dans ce montage, le transistor a un gain en courant « peu différent 
de 1 et une impédance d'entrée de l’ordre de 30 Q. Les liaisons entre 
étages seront donc faites par des transformateurs de courant. Si n est le 
rapport de transformation en courant, le gain en courant égal au gain 
en tension si les impédances d'entrée des différents étages sont égales, 
sera an. Il ne dépendra donc du transistor que par le terme « qui est 


+ invariable à quelques pour-cent près. 


L’amortissement du transformateur accordé sera fixé par l’impédance 
d'entrée de l’étage suivant, comprenant |’ impédance d'entrée du tran- 


- sistor. La stabilisation fournie par l’alimentation à courant constant 


dans l'émetteur réduit notablement ses variations, qui peuvent être 


> minimisées en plaçant une résistance fixe en série avec l'émetteur. 


Afin d'élargir la bande passante, la méthode des accords décalés est 
préférée étant de réglage plus facile. 
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Le transformateur de courant est réalisé suivant le schéma décrit 
ci-dessous : 
RE Ets 
el. Fig. 6. — Liaison par auto-transformateur, 
soit n le rapport de transformation en courant de l’autotransforma= 
teur. Le gain est égal à : 


AS A, —=\œn 


Il est indépendant de la résistance R, mise en série avec l'émetteur: 
La surtension du circuit est fixée par n et r. R est destiné à, d’une 
part stabiliser la valeur de r vis-à-vis des variations de R;, d’autre part 
bloquer toute réaction d'un étage sur l’autre. 


Produit gain-bande passante : 


n?r AF3aB ME Lo 
Q=Æ Lo Fe Q ner 


AFsaB _ aLo 


i 
Ai. F 2nr 


Cette quantité augmente lorsque n diminue, fait favorable pour de très 
larges bandes passantes. 


Hip 
Ri=47Q R=470Q R;=33kQ R—1o0okQ R,—7: Q 
G=2pF CG—4pF C—6pF C— 1000 pF 
L= 1,05 uH Transistor type 2N 700 
Fréquence centrale 80 MHz Impédance d’entrée et de sortie 75Q 
Gain en puissance 22 dB. 
Réalisation expérimentale. 


Fig. 8. — Bande passante 
de l’amplificateur. 
Variation de gain inférieure à : 
0,2 dB pour + 10 p. 100 de varia- 
tion de la tension d'alimentation. 
1,5 dB entre — 250 C et L 550 C 
de température ambiante. 
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D. — Contrôle de gain. 


r 

N 
si 
4 


Le transistor a une pente variable en fonction du courant base de 
polarisation. Cette propriété peut être utilisée pour réaliser un contrôle 


4 de gain. Mais si la pente du générateur de courant varie, les éléments: 
j résistifs et capacitifs de l'impédance d'entrée, comme de l’impédance 
4 de sortie, varient également dans de grandes proportions, modifiant les 
F caractéristiques fréquence centrale d'accord et bande passante de 
. l’amplificateur. Cette méthode n’est donc pas utilisable sauf dans quel- 
… ques cas particuliers. 

$. 


Le contrôle de gain doit être obtenu dans un circuit où seul le gain 
en courant « varie, tous les autres paramètres restant constants. Le cir- 
» cuit suivant répond à ce critère : 


- Fig. 9. — Etage à gain contrôlé. 


æ_ — R,;—c. Le courant collecteur du transistor I est injecté dans 


É 


… l'émetteur du transistor II en totalité quel que soit R;. Le gain en cou- 


D 
1 rant de ce circuit est donc égal à A; — A, — œn. 
? — R,— valeur finie. Les deux résistances R, et r forment un pont 


” diviseur de courant : 


È 


Le, 

Eee 27 Aj=A;=—— 
ee 

R, 


Le montage base à la masse présente très peu d'interaction entre 
impédances d'entrée et de sortie. Les variations de R,, même grandes, 
n'auront pas d'influence sur les impédances d'entrée et de sortie du 


» circuit. 
: La résistance R, est constituée par une diode utilisée dans le coude 
» de sa caractéristique. La résistance dynamique de celle-ci, pour des 


L 
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signaux faibles, est alors fonction du courant continu I la traver-” 
sant : À 


R, = 


AI 


Ainsi le gain du circuit est contrôlé à partir d’une tension ou d'un“ 
courant SU, la puissance de commande étant très faible. 

R o Quelques restrictions sont 
à faire pour un fonctionne-« 
ment correct : 

— Le courant I, doit tou-" 


1000 


jours être petit devant le# 
courant continu traversant” 
500 la diode ; 
— Tr doit être assez petites. 
pour que l'effet des capa-« 
cités du transistor Ï et des” 


diodes soit négligeable. « 
- : 4 Réalisation expérimen-* 
ie F tale. — La limite infé- 
Fig. 10 rieure de gain est donnée” 
R,=/f{l)  Diode C. F. T. H. 19 PI. 


par le rapport minimum de. 
R, et de r, donc-par le. 
minimum de R,. Afin d’abaisser cette limite, deux diodes sont utilisées 
en parallèle. 


EPL 71 > 


Fig Conte 


R=47Q RZ=3900Q R—15kQ R—33k0 . R—10% 
Rç—=220Q R;—47kQ C— 1 000 pF. 
Contrôle de gain. È 


SE dati tb LA gd ÉE dre agi és 


” 
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> La bande passante et la fréquence centrale de l'étage amplificateur 
restent inchangées dans toute la gamme de variation du gain. 


Fig. 12. — Variations du gain 
A; en fonction du courant de 
commande. 


» Ces résultats sont légèrement modifiés lorsque des transistors de 

moyenne puissance sont utilisés. En effet, Ja connexion électrique 
collecteur-boîtier introduit une capacité collecteur-émetteur produi- 

can des réactions faibles mais non négligeables sur l'impédance 

entrée. si 

2 

E. — Facteur de bruit. 


Le facteur de bruit N d’un transistor peut être représenté en fonction 3< 
“de la fréquence, par la courbe ci-dessous. 4 F 

Aux très basses fréquences, le facteur de bruit présente un spectre 
en 1/F dû au bruit de scintille- 

ment. Ce phénomène, négli- | 

geable au-delà de 500 Hz, LÉ 

n'intervient pas dans les ampli- 

ficateurs accordés à très haute 

Fe fréquence, il sera toutefois 

Sooz te Tufe fe  génant dans la réalisation 

d’amplificateurs apériodiques à 

Le bruit de grêle a deux 

origines : électronique dû à la circulation des porteurs de charge, 


‘ Au-delà de 0,3 f« le temps de transit des porteurs de charge 
augmente le bruit de grêle et par conséquent le facteur de bruit. 
-J. M. Stewart (9) déduit de ces données certains résultats pratiques 


- concernant le facteur de bruit minimum. 


Fig. 13. — Facteur de bruit. large bande. us 


thermodynamique dù aux résistances de contact interne au transistor à 
(r»’ surtout). NES 
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Les conditions en sont: 


__ Gain en courant &, très voisin de 1; 

_— Faibles courants inverses de la diode collecteur-base : 
_— Conductance de source optimum inductive ; 

— Courant optimum dans l'émetteur. 


Certains résultats ne sont pas toujours compatibles avec un fonction 
nement correct en très haute fréquence. En effet, dans le cas du tran- 
sistor 2N 5o2 par exemple, le courant optimum dans l'émetteur est 
de 80 uA. La fréquence de coupure dans ce cas est très faible. 

Les valeurs optimales citées ci-dessus sont identiques dans les trois 
montages possibles du transistor, la conductance de source g, en parti 
-culier. Or, celle-ci est de l’ordre de 1 000 75 à 10 000 75. Pour réaliser 
l'adaptation de la source au transistor, en puissance, la conductance 
d’entrée de celui-ci doit être égale à g,. Or ceci n’est possible que dans 
le cas du montage émetteur à la masse dont la conductance d’entrée se 
situe entre 800 et 1 000 uV. 

Les résultats expérimentaux vérifient ces affirmations : 


Fig. 14. — Etage amplificateur à faible bruit. 
Montage base à la masse Montage émetteur à la masse 
RS = 3 O0 LE NC 2 dB R;—=150Q  N — 4,8 dB. 


GRO) NE 
RÉ=uroio N — 4,8 dB: 


Ces résultats concernent un transistor 2N 1143 sélectionné. 
Sur un grand nombre d'échantillons, le facteur de bruit pour 
Rs = 33 Q varie entre 6,2 dB et 9 dB. 


Ces résultats peuvent être améliorés en utilisant des transistors à 
"4 5 LA 
fréquence de coupure supérieure : 


2N 1143 fa = 450 MHz Rs—150Q N—/,8 dB minimum 
2N 1142 Ja 600 MHz Rs—=15Q N—, dB minimum » 


L'amélioration du facteur de bruit d’un amplificateur utilisant des 
transistors a reçu en basse fréquence une solution simple, le montage 
dit « apaisé », décrit par P. Grivet (2). À 

L'alimentation du transistor est réalisée avec un faible courant 
émetteur (inférieur à 1 mA) et une trés faible tension collecteur-base 


/ 


Ré ns cn cdd + à 


AMPLIFICATEURS A LARGE BANDE UTILISANT DES TRANSISTORS 929 


 (— 0,1 V environ). Or, il a été montré plus haut que sous ces condi- 
tions, la fréquence de coupure d’un transistor dit « U. H. F. » et son 
} gain en courant diminuent beaucoup. 
Si, par exemple, le transistor a une fréquence de coupure f, égale 
- à 500 MHz, utilisé à 8o MHz avec des valeurs normales de polarisation 
continues, 1l est dans la zone de facteur de bruit minimum. Dans les 
: conditions de montage « apaisé », sa fréquence de coupure tombe 
* à 150 MHz, le temps de transit des porteurs de charge augmente le 
* facteur de bruit et le gain en puissance diminue. 
… Ces phénomènes rendent cette solution inopérante ainsi que le mon- 
- trent les résultats expérimentaux suivants : 

Transistor. 2N 1142, Je = 1,5 mA, V:=— 0,2. V. Impédance 
d'entrée 300 (2. Impédance de sortie 75 Q. Fréquence centrale 60 MHz. 
« Gain en puissance 6 dB. Facteur de bruit 6 dB. 

* En conclusion, le facteur de bruit minimum d’un amplificateur à 
“ large bande, de fréquence centrale située entre 30 et 150 MHz, est de 
l’ordre de 4 dB avec les transistors disponibles actuellement. 


. LR" 


F. — Exemple de réalisation. 


: Fréquence centrale : 60,5 MHz. Bande passante à 3 dB + 9,5 MHz. 
… Gain en puissance maximum : 57 dB, contrôle de gain sur 4o dB : 


0 < Ve Ag- < 4 V. 
Accords décalés T, Tiy Ty : 6 = 53,5 MHz 
Tir Tin Lys ce —= 69 MHz. 


Coefficient de surtension des circuits : Q — 2,2. Tension d’alimenta- 
tion : — 10 V, 60 mA. Tension de sortie maximum : 7 V crête à crête. 
Impédance d’entrée : 50 Q. Impédance de sortie : 1 200 Q. Transis- 
4 tor 2N 1143. Texas Instruments 22 < 8, < 100. Facteur de bruit : 10 dB. 
“ Stabilité de gain et de bande passante. 

- Température ambiante : 


250 C G— 57 dB F,—60,5 MHz AF=— + 9,5 MHz 
—23C AG—— 0,5 dB F,— 060,5 MHz AF— + 9,5 MHz 
D 55C - AG— + 0,5 dB F,— 60,5 MHz AF = +9,7 Mbz. 


a 


LE 


VER 4 


G 
<a db 


Les transistors sont inter- 
 changeables si l'on dispose 
> sur les inductances d’un élé- 
ment déterminant une varia- 
tion de la valeur équivalant 
» à L 0,9 pF afin de compenser | 
- les variations de capacité de Fig. 18. — Courbe de réponse 
» sortie d’un, échantillon à en fréquence de l’amplificateur. 


<} 


4 


de transistors. Si 


ce. | 
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l’autre (Noyaux plongeurs en ferrite pour V. H. F. par exemple). 
Le type de transistor utilisé a été choisi suivant les trois critères 
suivants : 


— Fréquence de coupure : doit être supérieure à 200 MHz. 
— Gain en courant : le gain total peut s’écrire A, — Ka”, m nombre 


choc 


Cu DL D VA 227 


Fig. 16. — Réalisation d’un amplificateur accordé à large bande passante. 


A4 


<e 


% = 0,8etn = 8, af — 0,17 soit une perte de gain 


de 15 dB Par rapport au cas &, — 0,95. Il faut donc choisir des tran- 
sistors à gain en courant OR ENT: 


DOC SPRICE, 


Ben 125% 4 


AFRO T ab ré Pre », 0e. L. se | he PART Lé") ] 
LS CEE Ve 2% #4 4 : F og 


7 


= 
4 
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; 
L 
à 


» — Puissance maximum dissipable : Si Test la température maxi- 
-mum ambiante, le transistor ne doit pas avoir une température de 
“jonction supérieure à la limite donnée par le constructeur pour un 
"milieu ambiant à Ts. Ceci impose la dissipation maximum dans le 
transis(or. 


Ainsi pour Tax — 60° C un transistor 2N 502 ne peut dissiper que 
0 mW alors que le 2N 1143 peut dissiper 200 mW. L’étage final néces- 
ile une puissance dissipée de 6o mW, ce qui exclut dans ce cas l’utili- 
‘sation du 2N 502. 

La réalisation de ces amplificateurs nécessite plusieurs précautions 
ans le câblage et la conception du châssis. Afin d'éviter des oscilla- 
tions provenant d’un couplage par induction, le châssis métallique, en 
orme de gouttière, doit être séparé en compartiments par des blindages 
solant entrée et sortie de l'étage. 

Le découplage de la tension d'alimentation de chaque étage doit être 
réalisé soigneusement, en évitant en parliculier toutes résonances pou- 
yant donner naissance à des signaux parasites, excitation par choc en 
présence d’une forte impulsion par exemple. Pour ce faire, les induc- 
“lances peuvent être réalisées sur des noyaux en ferrite, afin, pour une 
même valeur de l'inductance, de repousser très haut en fréquence sa 
ésonance propre. 
… La réalisation des inductances d’accord est délicate. Afin d’assurer 
un bon couplage entre les deux parties de l'auto-transformateur, il 
faut les bobiner, soit l’une sur l’autre, soit enchevétrées. 


Amplificateurs apériodiques 
à large bande passante. 


A. — Généralités. 


Les avantages et inconvénients des transistors, décrits dans le cha- 
'pitre précédent, restent valables, exception faite du montage base à la 
masse où la difficulté vient des transformateurs de liaison. 

Différents circuits permettent d'obtenir de larges bandes passantes : 
; ompensation par inductance, contre-réaction sélective, montage « dis- 
“tribué », transformateurs à large bande. | 
- La stabilisation du gain en puissance et de la bande passante, vis-à- 
“vis de la température en particulier, ne s'obtient qu'aux dépens de 


ceux-C1. 
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B. — Amplificateurs à contre-réaction d’émetteur. 


1) Théorie générale. — La contre-réaction est réalisée par une 
résistance R£ non découplée en série avec l'émetteur du transistor. Le 

| gain en tension et l’impédance d'entrée R; du transistor s’écrivent alors | 
en basse fréquence : 


R 


£ 
Arr es Re ru + Rve + (Bo + Rs. 


La stabilisation des caractéristiques gain et bande passante dans un 

montage émetteur à la masse, dépend des deux conditions suivantes : 
R 

— R, doit être grande vis-à-vis de 1/9, pour que A, = & R. $ 


— R; doit être grande devant la résistance R, de base fixant l’impé-= 


dance d'entrée de l’étage amplificateur, afin que les variations de &; 
n’affectent pas celle ci. 


NE a 


Fig. 17. — Etage amplificateur. 


Or, en haute fréquence la charge réelle est : è 
R; 
Dee CR, o 


(BE représente la somme des capacités de sortie du transistor, d’entrée 
de l'étage suivant et des capacités parasites. 
Le gain s'écrit alors : 


Li 
$ 
A Ed RS I : 
D Au avi EE EST En cui 4 
Ry pi + IG.R,o F 
. ROM . ï . à 
Soit C# une Capacité mise en parallèle sur R, ; Z, s'écrit alors : ù 
2 
. É 
E 


1 + jCRÇo 
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et le gain : 
RARE IC RERO 
R 14 j0R 


L® 
- Si CG est pris tel que CeRx — C;Ry, le gain en tension devient : 
4 
} 


R 
Av 0 BR indépendant de la fréquence. 


PAEUE 


Cette théorie simplifiée doit subir deux modifications pour tenir 
compte de ce que, d’une part, Im n'est pas infini, d’autre part, 


PAACEE, 


4 Cx modifie considérablement l’impédance d'entrée de |’ étage. 

g 

…._ L'expression réelle du gain s'écrit : 

Pal 

# À CEA CEA - 

S] Zy 

# LT En e. 

— Posons : 

JT P k I 

a] Cut J'arse nn De 

E CrRi = œ, ; CrRy — ©, ? Tm = r, 

# R, + Jkolo,, 

Z Samir 

2 SPERENES M + [P +2 +axe] 

fe 

… La condition de compensation s'écrit toujours C.R; — C£R; mais cette 
à formule rend compte de la fréquence de coupure haute de l’amplifica- 
» teur et de la phase. 

“Re 


r 


re 


2) Éffets de l’impédance d’entrée du transistor. — La réac- 
tion introduite par C. peut être considérée comme négligeable. En 
effet, le facteur de réaction en haute fréquence est de la forme 
1 — (R; — R3)Crcw4. Ce terme est en général très peu différent de 1 
avec les transistors utilisés. 

L'impédance d'entrée du transistor est fortement modifiée par la cel- 
» lule R;C+ en série dans l'émetteur. 
| La loi de variation du gain en courant en fonction de la fréquence 
peut s’écrire pour tous les transistors : 


1— jmolo,, Bo + 1 + jBob&/o, 
&—= Tale, | |! 1+iA0t moe, 


Cry Bo(me + b) be \/: + 2mè. 


Cr 


4 
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Posons : 


x v/on 1": CR = los; br a REP 


Re ( Ê 1) RTE Æ ri JT. 
DD TE paie D 1 +jke — À é 
opel + Rn?) (1 + Pia) + Role + Rnt) + BRL + 22(Bo0b — ABoa + DA) 
(x + Ria)(1 + Bôaèx?) 
aRy/el(1 + kr?) + R,(k — b + afo + baBokz”) 
2 
(1 + kèz®)(x + Bou?) 


Ti 


Li 0 


Si les éléments parallèles de l'impédance Z; sont R; et Ci, ils 
s’écrivent : 
LEA à 
Th + Ti 
“L (r — 5) 


CR 


L'expression de R; et C; après simplifications est : 


N— D (1 + A2x?)(1 + Béa2x?) + a ET + bkzx?) + (1+ kx)| 


A LH N NA 5 
ua . (1+ 2x2) +2 . BL1+-24(bBa—kBa+bk)]+ B6(1+ 628) 

E E + 

N 1 

eee Ry'e Fbb' 2 : 
R, (x + k2x?) + Re ee Kat) (1 + Boax?)+ Bolt + 2? (Boab—kB0a+6k)] i 

E > Ë 

Re > ë 

a A Poe) EB ja (Rd) + Bo(x + Bhz?) 4 
Si Ro, N &! 


4 

+ 

Lorsque k est supérieur à b, R; peut être négatif dans une certaine 
’ - d Ds D 
bande de fréquence. Il y a alors risque d’instabilité. L: 
Pour minimiser l'influence des variations de R;, la résistance R, de 
base a été choisie telle que (85 + 1), Re = Ri, R, € R;. D'autre pa 
afin de réaliser l'adaptation en puissance, la charge collecteur R; 


À Fe RS RTE 
l'étage précédent est telle que R; — Sr en basse fréquence. 1 
1 i 


gain en tension de l'étage s'écrit alors : 


R à 
2À, en El soit R, a 2A,R%. 
E 
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à I de EU 2 PE k 
Il y aura instabilité si RER, devient négatif pour certaines fréquen- 


ces. Ecrivons que ce terme est toujours positif, la relation obtenue don- 
nera la condition de stabilité [R:|>R, quel que soit æ : 


Tuz’ _ R "2 R le R ’e 
o< 24 [7 (api+ 2) +8 —abstk—6)] +k Re (8x F 


. hp’ 2 pp’ R a 
+ B6b?+ ee [(a?88 + x?) ak? = aB(Æ b)] 


E 


Cette condition étant réalisée, l’impédance d'entrée de l'étage ampli- 
: ficateur est toujours positive quelle que soit la fréquence. 

Ces variations de R; vont modifier la charge au collecteur de l'étage 
» précédent, donc son gain en tension qui sera maximum pour la fré- 
- quence à laquelle | R; | est minimum. 
2} Voyons sur un circuit amplificateur, dont l’étude expérimentale est 
# décrite par la suite, les variations de R; et C; en fonction de la fréquence : 
€ 


2 Transistor 2N 1143  fa—480o MHz P—30 m—o,2 a—1,2 


4 a rh MH rs D PO RUE do 07 fn et 
4 Rent R;, = 690 Q 


R; = 600 Q PTE E 


En supposant une suite d’étages identiques, le gain en tension d’un 
» étage, modifié par le suivant, s'obtient point par point. 

Ainsi, un étage am- 
… plificateur, chargé par 
“un étage identique, pré- 
” sente, lorsque la condi- 
tion initiale CxRy = CR 
est satisfaite, une non- 
linéarité du gain de l’or- HP A EN ES Te 
D dé dr llatamvrente me EE" PL RQ Nr one Pen F 


40 50 60 70 680 90 100 10 120 (50 140 MHz 


de la supprimer dans un  -00 
amplificateur  vidéofré-  -" 
quence. -3000 
Le calcul, fait dans le 000 
Pcas= où — 8, P — r2, 5000 
suggère une compensa- PE TT ETC 
> tion en fréquence com- _RR Re 
» posite. La capacité C; ne Fig. 18. — Variations de Fimpédanes 
compensera pas complè- d’entrée en fonction de la fréquence. 


995: 


ÿ \- in 
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tement les capacités du collecteur ; une inductance placée en série dans 
le collecteur achèvera la compensation. 
La bande passante totale ainsi obtenue est très large, comme le mon- 
trent les calculs précédents: 
1AvI}db Toutefois, Les équations 
Ë exprimant le gain montrent 
que la phase du signal am- 
plifié variera notablement 


dans le haut de la bande 

s E passante; les relations pré- 

L ge — LA L. 

1020 20 40 50 60 70 80 20 100 10 10 10 KO MHz cédentes permettent de la 
Fig. 19. — Variations du gain d’un étage calculer. 

en fonction de la fréquence. La valeur de m, dans là 


formule donnant les varia- 
tions du gain en courant en fonction de la fréquence, dépend du type 
de transistor utilisé. Pour les transistors à diffusion (Mesa, Madt ou 
autres), elle est peu différente de 0,2. Pour les transistors dits « Drift », 
elle dépend essentiellement du gradient de potentiel interne dans la 
base et peut varier entre 0,2 et 0,85. 


Faisons, dans les formules donnant R; et C;, k— 0,æx—= 0 : 


“ 


Ces BoRg 2 
Rio, BoRe + Rire + pp  RrOg 


Nous avons vu que C; variait peu avec la fréquence. La résistance R& 
permet donc de fixer, à une valeur aussi faible que désirée, la capacité 
d'entrée. Ce résultat montre également que des transistors du type 
« Drift » auront toujours des capacités d'entrée supérieures à celles dés 
autres transistors, toutes choses égales d’ailleurs. ÿ 

L'utilisation d’une furte contre-réaction assure à ce circuit une grande 
stabilité de gain et de bande passante vis-à-vis de la tension d’alimen: 
tation et surtout de la température ambiante. 


3) Résultats expérimentaux. — Dans toutes les réalisalions présen: 
tées, les capacités de liaisons ont été choisies égales à 40000 pF, di 
préférence à des capacités de plusieurs microfarads, afin de minimisè 
les capacités parasites dues à cet élément et ainsi d'atteindre les fré 
quences les plus hautes. La bande passante basse est ainsi limitées 
5o kHz. L'utilisation de capacités de 50 uF permet de descendre à 
basse fréquence à quelques hertz, les capacités parasites diminuant d 
5 à 10 p. 100 la fréquence maximum. 3 Ë 


| 
l 
| 
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Fig. 20. — Schéma de l’amplificateur. 


a) Transistors Oc 170 : f, = 70 MHz : 
R, = 1 500 Q R, = 420 Q R; = 1 500 Q R1="7100Q 
RTS RO R,= 100 Q R;, = 390 Q 
C; = 10 000 pF C; = 40 000 pF C; = 2 200 pF céramique 
Ci C;,=68.pF CM TpE 
SE Nr no Name lil =iL—5; 


Le 


Bande passante : 50 k Hz à 30 MHz à 3 dB, gain total 26 dB. 
. Le remplacement d’un transistor par un autre du même type ne fait 
varier le gain que de + 0,5 dB et la bande passante que de + 3 MHz. 
b) Transistors 2N 502 : f,— 220 MHz : 


R; = 3,9kQ À: = 47010 R,=—=: 1600 .0. R, = 100 Q 
R;-= 330 0 R;= 100 Q R,— 390 Q 


SE 
A LORS 
ts 


EU 


nm C;, = 10 000 pF C9 = 40 000 pF papier C3 = 2 200 pF céramique 
LS C — C; —= 47 pF Ce — 20 pF 
£ PER E 


SPA 


Bande passante : 50 kHz à $8o MHz à 3 dB, qain total 26 dB. 
NN ET 


_ Tension de sortie maximum 1 V crête à crête à 80 MHz. 


c) Transistors 2N 1143 : fx — 480 MHz : 
Ri=2,2k0 R=ir kQ R; — 600 Q Ri= 7910 
R5=— 560 Q Ri= 220 0 R, = 600 Q 
C, = 10 000 pF C, = 40 000 pF C3 = 22 000 pF 
Cr C:=306pF C; = 33 pF. 


ed SE) EE € 


» L,—L,—L,=— 0,4 uH, 3 spires jointives bobinées sur un mandrin 
‘de diamètre 6,5 mm, diamètre du fil o,3 mm. 


AZ — 27 V. 


Annales de Physique, 1961. Gr 


938 0: JEAN-MARIE COLIN 


Toutes les résistances utilisées dans ce circuit sont des résistances 
haute stabilité, haute fréquence, les résistances ordinaires présentant 
un terme réel qui décroît très rapidement au-delà de 8o MHz. 

Les selfs L permettent en utilisant des capacités C- plus faibles que 
nécessaires d'obtenir une courbe de réponse plate en fréquence, confor- 


mément aux résultats théoriques. 


Bande passante : 50 kHs à 110 MHz à 3 dB, gain total 36 dB. 
Impédance d’entrée et de sortie 600 Q. Tension de sortie 1,4 Veg max: 


d) Transistors 2N 700 : f,— 450 MHz : 
ha, k0 R;:=uxKkQ 


BR; — 560 Q 


R,= 220 @ 


R;=— 600 Q R;,= 150 Q 
R,;— 600 Q. 


Ce sont toutes des résistances spéciales haute fréquence. 


C, = 10000 pF 


C, — 40 oco pF 
G=CG=C=8pr 


C3 = 2200 pF 


L,= ETS 61080 


Wi=a3;5Ve 


Bande passante : 50 kHz à 220 MHz à 3 dB, gain total 16,5 dB: 
Impédance d'entrée et de sortie 600 Q. Tension sortie 0,5 Ver max: 
La limite d'utilisation des résistances spéciales haute fréquence est 


HET: 
……… Transistor 2N 502 
Transistor 2N 502 
Réponse en fréquence : 


Fig:#22 
I Transistor 2N t1 143 
IL Transistor 2N 700 
Réponse en fréquence 
cas c et d. 


T ——220C 


égale à 200 MHz, chiffre 
donné par le construc: 
teur. 

Les résultats présentés 
ici sont obtenus après 
ajustage précis des élé= 
ments C;, (GC, GC; "et 
L;, L,, L,; pour chaque 
transistor. En cas de 
remplacement d’un tran- 
sistor par un autre da 


même type, il convient 


de retoucher légèrement 
ces valeurs. | 


$ 
[a 


PTE 
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La transmission, dans des amplificateurs de ce type de la composante 
. continue est facilement réalisable en utilisant le circuit paraphase. La 
+ compensation en fréquence est réalisée de la même manière et les per- 
- formances sont identiques puisque, au point de vue alternatif, le circuit 
… peut être considéré comme deux amplificateurs du modèle présenté 
» ci-dessus et mis en parallèle. 


+. 


C. — Montage base à la masse. 


34 Dans le montage base à la masse, vu le gain en courant « peu diffé- 
rent de 1, la liaison entre étages ne peut s'effectuer que par des trans- 
formateurs de rapport 7 en courant; le gain en courant d’un étage 
s'écrit alors &n. Le gain ainsi réalisé est très stable vis-à-vis des condi- 
: tions extérieures comme il a été montré dans le chapitre précédent. 

—_ Dans un amplificateur apériodique à large bande, ce dispositif se 
“heurte aux bandes passantes réduites des transformateurs convention- 
…nels. Le transformateur à ligne décrit par C. L. Ruthroff (8) résout 
cette difficulté. 

Une ligne bifilaire d’impédance Z, enroulée sur un tore en ferrite à 
“haute perméabilité initiale constitue en basse fréquence, les extrémi- 
“tés 1 et 4 étant réunies, un auto- 
‘transformateur de rapport 2. En 
haute fréquence, elle forme un 


4 


transformateur à ligne de rap- 4 
port 2, la relation R; —R2y— Zop2 | 
mhétant satisfaite. La fréquence de Fig. 23. — Transformateur à ligne, 


coupure correspond à la fréquence 

… pour laquelle la longueur d’onde est égale à 4 fois la longueur de la 
“ ligne. 

$ Les transformateurs de Ruthroff sont réalisés de la manière sui- 
“vante : La ligne utilisée est réalisée par deux fils torsadés de diamètre 
0,3 mm et isolés émail. L’épaisseur de l’isolant étant de 0,04 mm envi- 
ron, la ligne ainsi formée, assimilée à une ligne bifilaire, a une impé- 
dance de 70 Q environ. Sur un tore en ferrite LTT 2002, de perméabi- 
Aité initiale égale à 1 500, cette ligne est enroulée 7 fois, la longueur 
‘totale de la ligne étant alors de 20 cm environ. Les connexions de ce 
“transformateur doivent être aussi courtes que possible afin d’éviter les 


inductances parasites qui en fausseraient le fonctionnement. 


Fig. 24. — Schéma de l’amplificateur. 


- Annales de Physique, 1961. 
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La fréquence de coupure haute du transformateur ainsi réalisé est de 
250 MHz à — 1 dB. . 

Les transistors utilisés sont des 2N 700 qui, pour une tension collec£ 
teur-base de 5 V et un courant émetteur de 2 mA, ont une impédancé 
d'entrée de l’ordre de 35 Q. La condition d’adaptation du transformas 
teur est ainsi réalisée. 


Réalisation expérimentale. — Gain total 11 dB. Bande passante 
400 kH£ à 200 MHz à > dB. — Tension de sortie maximum : 0,4 V 
crête à crête. Le gain ne varie pas de plus de 0,5 dB entre —2#@ 
et + 55°C. La réponse en fréquence varie peu; vers les fréquences 
basses, les variations de perméabilité des tores en ferrite modifient la 
fréquence de coupure. 

Les impédances d'entrée et de sortie sont égales à 35 Q. Elles peus 

vent être modifiées et por- 


tées à 150 Q en utilisant un 


Gadb AS 
ë transformateur à l’entrée 
+ . . 

ns 4 F et en supprimant celui de 
0 10 100 Mtz ] : . À 
ï a sortie. La tension maxi- 
” mum de sortie est alors 
= \ multipliée par 2. 


Le gain peut être aug- 
menté aux dépens de la 
bande passante en utilisant 
deux transformateurs en 
cascade, avec des impédans 
ces caractéristiques correctes, pour les liaisons entre étages. 


Fig. 25. — Réponse en fréquence 
de l’amplificateur. 


D. — Problèmes pratiques de réalisation. 


hé Page À 


Les meilleures performances seront obtenues dans un amplificateur à 
ï 


large bande passante en réduisaut au maximum les capacités et inducs 
tances parasites. $ 

Dans le cas des résultats présentés ci-dessus, le transistor est mont 
sur un support isolé du châssis métallique. Tous les éléments sont mon! 


tés en étoile autour du transistor, les connexions étant aussi courtes qui 


possible. Les résultats pourraient être améliorés en soudant directeme 


le transistor aux éléments du câblage. Cette solution n’a pas été adop: 
tée afin de pouvoir changer les transistors pour étudier la reproductibis 
lité des résultats. Le châssis doit être en grande partie métallique Es 
que la masse soit bien définie, les contacts étant réalisés aussi large 
que possible. (1 


Une attention particulière doit être apportée aux pièces détachées 


| 
1 
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utilisées, capacités et résistances en particulier. En effet, toutes les 
capacités utilisées, qu’elles soient à diélectrique, papier ou céramique, 
“ou au tantale, se comportent au-delà de leur « fréquence limite » comme 
-des circuits résonnants complexes. Celle-ci est en général inversement 
proportionnelle à leur capacité. Aussi, dans les circuits à large bande, 
plusieurs capacités de valeurs décroissantes (50 uF, 0,1 uF et 5000 pF 
“par exemple) seront mises en parallèle afin de réaliser un court-circuit 
parfait à toutes fréquences. 
Les résistances agglomérées au carbone, à grain divisé ou non, ont 
. le terme réel de leur impédance complexe en haute fréquence qui varie 
“dans de grandes proportions au-delà de 8o MHz. Le sens de variation 
“change suivant le type utilisé, mais celle-ci reste toujours prohibitive. 
"Au-dessus de cette fréquence, il faut donc utiliser des résistances spé- 
“ciales. Dans cette étude, des résistances à couche de carbone, non Spi- 
“ralées, du type R. H. S. H. F. Sfernice 5 p. 100 ont été utilisées. Leur 
“fréquence limite est de l’ordre de 200 MHz. Au-delà de cette fréquence, 
Mil faut utiliser des résistances non inductives à couche métallique. 
—_ Le blindage entre étages et le découplage des tensions d'alimenta- 
“ion sont particulièrement soignés afin d'éviter tout accrochage. Pour 
“ces raisons. l’utilisation d’une source de tension régulée est souhaita- 
ble, surtout lorsque l’amplificateur est utilisé avec des impulsions. 


4 Étages de sortie. 


À. — Généralités. 


Les transistors de puissance disponibles actuellement ont encore des 
“fréquences de coupure assez basses et, de ce fait, leur emploi en très 
“haute fréquence n’est pas possible, exception faite de quelques transis- 
Mtors expérimentaux au silicium. re 

… L'idée directrice est alors d'utiliser plusieurs transistors dissipant 
“chacun une partie seulement de la puissance totale par une mise en 
“parallèle ou en série judicieuse. Deux circuits répondent à ces condi- 
“ions : l’amplificateur distribué, le « Beanstalk Amplifier » décrit par 
Bryan R. Overton. 

Dans le premier, les courants s'ajoutent ; daus le deuxième, les 
ensions. 


B. — Amplificateurs distribués. 


Le principe de ce circuit et son application aux tubes à vide ont été 
abondamment décrits. Son application aux transistors se heurte à la 
faible impédance d'entrée de ceux-ci, qui amortit la ligne à retard 
attaquant les bases. 


4 
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Cette difficulté peut être supprimée en considérant un cas particulier 
de la théorie exposée au paragraphe B. Posons rw = o et K — à dans 
- les formules. R; et C; deviennent : 


\ 


Ro 
œ 
Po tn 


E 


Si l’impédance caractéristique de la ligne de base est très petite 
devant R;, l’impédance d’entrée du transistor peut être représentée par 
la capacité C:, en série avec rw ou par une conductance G; en parals= 


lèle avec la capacité C;, telles que : 
G = rw! X C?ow? (BH œ Ci. 
La pente du transistor s'exprime alors comme suit, tenant compte 
du pont diviseur constitué par rw et Ci : 


I > 
Ir + )C:rrr© | 

RS + J'iTbb 
8m 


S — 


L’atténuation introduite par C:; dans la ligne à retard peut être cal= 
culée comme l’a fait W. H. Horton pour les tubes à vide (P. Z. R. E., 
juillet 1950, p. 748). 


x o à : 
ee = Nr ë. pulsation de coupure de la ligne. 


2 #: 4 
A= A, \£ : Gi = ry/C; w? d’où A5 = r'Gioc- 
EX 
k 


La réponse en amplitude de l’amplificateur est alors : 


SEEN nA 
Lee : à À 
A'—'A’'er2 
0 5 , 
sh © I + 1G;rpp/© 


La courbe de réponse en fréquence est plate lorsque : 
À 
DE ONEES 0,5 
n nombre de transistors par cellule. s 
La fréquence de coupure de cet amplificateur est fixée par la fré= 
quence de coupure de la ligne des bases, la ligne des collecteurs étant 
identique, CG; étant supérieure à la capacité de sortie des transistors. 


La capacité C de la ligne est alors égale à C:; : L 
b mm [A 

G=—= ee à L. 

2 c'e 1 

$ 
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Le gain en tension de chaque transistor s'écrit : 


Ro 

ay —= 2R4 . 

R, impédance caractéristique de la ligne. 
Gain de la cellule : 


n 
(b + mjA,, 


I 


Na = F, —= rRC 


PEUR 


- Ce résultat exprime la fréquence de coupure maximum pour un 
— nombre donné d’étages, les capacités parasites pouvant minimiser ce 
… résultat. 

La condition de réponse plate en fréquence s'écrit donc : 


—— 0,9 TE iOc— l nrwoclb + mn) = Rro2 


La très faible diminution de la pente du fait du pont diviseur cons- 
titué par r5y et Ci en haute fréquence est compensée en prenant une 


A , . pee 
… valeur de _ très légèrement inférieure à 0,5. 


Ces résultats théoriques se vérifient parfaitement sur le montage 
… expérimental ci-dessous : 


Fig. 26. — Amplificateur distribué. 


en Lo 1/02 DES X SUATRS 


. Gain total 10 dB. R; = 100 Q. CG. 23 pF (capacité ajustable). 
EF, 70 MHz. Fe 55 MHz. rw +r = 4o Q. m = o.2. RP, .220 0, 
Bu uHe CG ab pr-(C;= 5 pF} 
Transistor OC 170 : courant collecteur 5 mA. Tension collecteur 
base 7 V. 
» Les résistances r sont destinées à ajuster la condition de réponse 


4 plate en fréquence. 


NET ru ge 
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L'amplificateur distribué ainsi réalisé, après ajustage des élémentsr, . 
ss: er r 
Ck et GC ainsi que R,, a les caractéristiques suivantes : ARE 
Gain en puissance 10 dB. Tension maximum de sortie : crè 
crête maximum. 


Fig. 27. —— Bande passante à 
Le] 
ONDHz TOO Rz 10 Hz TOME 


2 — 1 dB 15 Hz—60 MHz. 


Les deux lignes à retard sont réalisées sur mandrin en araldite, des 
diamètre 6,5 mm. Chaque inductance / comprend 14 spires jointivess 


en fil de 30/100 isolé double émail, noyées dans du vernis spécial haute 


fréquence. Chaque self est distante de 1 cm de la précédente afin d’évi- 
ter les couplages. J 

La puissance maximum de sortie est limitée dans ce cas par le cou- 
rant maximum admissible dans le transistor, soit 10 mA crête. L’utili- 
sation de transistors tels que le 2N 1143 (1 max — 100 mA) permet de 
disposer de puissances de sortie beaucoup plus élevées. Un projet utili- 
sant 5 transistors 2N 1143 par cellule permet d’espérer, pour un gain 
en puissance de 10 dB par cellule, une bande passante minimum de 
300 MHz et une impédance de sortie de 220 Q, une tension de sortie 
maximum crête à crête de 25 V. La puissance dissipée par chaque tran- 
sistor est alors de 280 mW, la puissance de sortie étant de 370 mW. 

D'autre part, ce type d’amplificateur permet d'obtenir les perfor- 
mances maximales en fréquence. 1 

La transmission de la composante continue par un tel amplificateur 
est simple par étagement des tensions d'alimentation. 


C. — Amplificateur « Beanstalk » (tige de haricot). è 


Ce circuit a été décrit par Bryan R. Overton (7) dans un article” 
consacré à l’utilisation des transistors dans un récepteur de Télévision. « 
La tension maximum collecteur-base d’un transistor « V. H. F. » est { 
de l'ordre de 20 V. Si n transistors sont montés en série suivant le } 
schéma ci-dessous, chacun n’a entre collecteur et base que la tension « 
appliquée divisée par n et ne dissipe que la fraction 1/n de la puissance 
appliquée. Le transistor I constitue la source de courant attaquant le « 
| 

: 


Es 


ENS OT E 
montase en série 14 — XE : 
E 
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Le Ten = À «A ; Ten — Ae(n—1) = Loc. 
| 
R 
L 

AP at 

AS — 0% R, 
+ : à 
La réponse en fréquence d’un tel circuit est très complexe du fait des 
Capacités des transistors. Toutefois deux 
… résultats sont faciles à mettre en évidence : 
A 


— Un facteur &? apparaît dans le gain. La 
fréquence de coupure en courant est donc plus 4 
… faible que celle du transistor seul. di 
 — La capacité collecteur masse du nième 
transistor est plus faible que celle du tran- 
sistor seul en montage émetteur à la masse dü 
- fait des contre-réactions. 


Les dispositifs classiques de correction en 
- fréquence sont applicables à ce circuit : induc- 
tance, contre-réaction sélective. L'expérience 
montre que des capacités connectées entre la 
base d'un transistor et l’émetteur de celui qui 
. Le précède dans la chaîne améliorent par réac- 
tion la réponse en fréquence, avec risques 
d’oscillations toutefois. 

La charge R, peut être également constituée 


2 
Fe 
7, 
5 
gs 
a 
…_par un circuit bouchon, pour réaliser des RôtE 
2 amplificateurs accordés à forte tension de Fig. 28. 
sorte. Montagé « Beanstalk ». 
# 

4 . : 

…. Résultats expérimentaux. 


F1 


+ 


— Transistors OC 170 : 


E=3mA R:= 3300 R—4,7kQ 
Me fe Rio KO 
Mn LOMME C0 pr Le 0. Cie pl ASS 
Vi = 48 V. 


Sans compensation : V; — 26 V crête à créte entre 10 Hs et 2 MH£ 
(— 3 dB). 
» — Transistors OC 170 : mêmes valeurs sauf : 
Re kOQ Re = 75 Q 
= 8 mA L= 2,5 LH SAS i0 NV, = 238 V, 
Vs, = 10 V crête à crête entre 10 Hz et 25 MHz (— 3 dB). 


> 
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— Transistors 2 N 1143 : 


R=1,5kQ R,—1,2kQ R=R;=:1KkQ 
R—ikQ. Ri—75Q Crop  Ci=3pe NC =5pl 
CPE Sp 
Re=1,8kQ E=+27V Vi=—54V I: 14mA 
PR A TN Mis 
V,= 27 V crête à crête entre 20 Hs et 70 MH: (— 3 dB). 


La bande passante aux faibles signaux s’étend de 20 Hz à 110 MHz: 
La réduction de binde est due à la variation de l’impédance de charge 
au collecteur, les-capacités n'étant pas totalement compensées par J'in- 
ductance. 

Les transislors dissipent ici une puissance de 100 mW chacun: 


ë Fig. 20. 


—— faibles signaux 


HE A MUR ER CT niveau Maximum. 
# 10 Hz 100 Hz fr 10MHz : À 
2e ° Réponse en fréquence 
2 de l’amplificateur. 
En augmentant cette dissipation jusqu’à 200 mW (V, = — 70 V; 


1, — 25 mA) la tension maximum de sortie est de 4o V crête à crête 
avec les mêmes conditions de gain et de bande passante après légères 
retouches des compensations. 

Ce montage permet, par l’utilisation de diodes de Zenner, de trans= 
mettre la composante continue d’une manière très simple. Il est done 
très bien adapté aux circuits d'attaque du tube cathodique. L: 


CONCLUSION 


Cette étude a permis de montrer que les transistors utilisés dans les 
amplificateurs à large bande sont capables de bonnes performances dans 
le domaine des très hautes fréquences. 

Plusieurs points criginaux ont été développés dans cette étude : Sta= 
bilisation des caractéristiques vis-à-vis des variations de température 
ambiante ; étude théorique complète d’un mode de compensation en 
fréquence des amplificateurs apériodiques ; amplificateurs distribués ; 


L 


4 


TN 


AMPLIFICATEURS A LARGE BANDE UTILISANT DES TRANSISTORS 947 


application des transformateurs à large bande, contrôle de gain des 
* amplificateurs accordés. Les principes exposés sont applicables à tous 
- les transistors triodes et tétrodes, avec une restriction toutefois en ce 
qui concerne les transistors de moyenne puissance où la connexion élec- 
trique collecteur-boîtier introduit certaines réactions faibles mais non 
- négligeables dans les amplificateurs accordés. 
…. Le domaine d'application de tels circuits est très vaste. Leur faible 
= encombrement, ajouté à leur faible consommation, les destine en premier 
» lieu aux appareils de mesure : amplificateurs vidéofréquence pour 
_oscilloscopes à très large bande ; amplificateurs pour ponts de 
- mesure V. H. F.; millivoltmètres 0-00 MHz ; amplificateurs d’im- 
… pulsions très brèves à facteur de forme élevée. Les techniques les plus 
… variées peuvent faire appel à ces amplificateurs : 


— amplificateurs moyenne fréquence de multiplex à grand nombre 
4 de voies ; 
D -— amplificateurs de radar ou de télévision ; etc. 


(Ecole de Physique et Chinue de Paris). 
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UN SPECTROMÈTRE DE PRÉCISION 
POUR LA RÉSONANCE NUCLÉAIRE 
DES LIQUIDES EN CHAMP FAIBLE ( 


RUES à SC HRENR AY 


Par Jacques HENNEQUIN 


INTRODUCTION 


NAT ER 
US 


£e Lorsqu'on effectue des expériences de résonance magnétique 

“nucléaire (R. M. N.) selon la méthode originelle de Bloch, par exem- 
-ple, les signaux obtenus deviennent de plus en plus petits au fur et à 
-mesure que l'intensité du champ directeur H, diminue et, à la tempé- 
“rature ambiante, sont extrêmement difficiles à extraire du bruit de fond 
- lorsque H, atteint des valeurs de l’ordre du gauss. La faiblesse des 
signaux font à deux causes. D’une part, pour une espèce nucléaire 
donnée, les trois composantes de l’aimantation, u, v et M, sont propor- 
tionnelles à la valeur d'équilibre M,— 7,H, du moment magnétique 
dans le champ H, : M, diminue donc proportionnellement à H, alors 
que la susceptibilité y, est inversement proportionnelle à la température 
absolue T. D'autre part, les f. e. m. induites par les deux composantes 
tournantes u et v, sont, toutes choses égales par ailleurs, proportion- 
a Pnelles à la fréquence de rotation et par suite à l'intensité H, du cer 

“directeur. Finalement, le signal de résonance varie donc comme H£ et, 
“lorsqu' on passe de la valeur relativement peu élevée, soit H, = 1 826 Gs, 
“du champ utilisé par F. Bloch, Hansen et Packard [9] lors des pre- 
“mières expériences de R. M. N., à H,—0,5 Gs, ordre de grandeur du 
champ magnétique terrestre, Votensté du signal est divisée par un 
facteur plus grand que 107. C’est là une difficulté très sérieuse que les 
xpérimentateurs ont cherché à tourner par des procédés indirects 
visant à augmenter l'intensité des signaux pour une valeur donnée 


“de H,. 


(*) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris pour 
“obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 24 mai 1967 
- devant la Connie d'examen. 


Annales de Physique, 1961. D Gr* 


| 
L 


950 JACQUES HENNEQUIN 


Divers procédés pour augmenter l’intensité des signaux. — Il 
n’est pas question de s’affranchir de la diminution du signal due à la 
loi de l'induction ; par contre, il est possible d'augmenter la valeur de: 
la grandeur M, des équations de Bloch. On peut, ou bien augmenter xà 
en abaissant la température, M, restant alors l'aimantation d équilibre | 
dans le champ H,, ou bien, tout en opérant à la température ambiante, 
accroître artificiellement l’aimantation nucléaire, soit par polarisation 
préalable dans un champ H, très supérieur au champ H,, soit par 
emploi de l'effet Overhauser. 


a) Abaissement de la température. — Il a pour résultat d’accentuer les 
inégalités de population des différents états de spin régies par la loi de 
Boltzmann. C’est ainsi que Lasarew et Schubnikow [28] ont réussi à 
mesurer la susceptibilité nucléaire de l’hydrogène solide avant la mise 
au point des techniques de résonance. 


b) Polarisation préalable. — Cette méthode, utilisable avec des sub- 
stances dont le temps de relaxation spin-réseau T, est grand, de l’ordre 
de quelques secondes, a été employée pour la première fois par Pac- 
kard et Varian [29] dans le but de mesurer par R. M. N. l'intensité du 
champ magnétique terrestre. Le liquide est polarisé dans un champ 
H, = 100 Gs perpendiculaire au champ terrestre H;; après suppression 
de H}, on observe le signal de précession libre de fréquence proportion= 
nelle à H4. 

Ce processus présente l'inconvénient d’un fonctionnement discontinu: 
De plus, si le champ H;'possède une certaine inhomogénie, ce qui est 
toujours le cas à l'intérieur d'un bâtiment, les fréquences de précession 
en différents points de l’échantillon sont différentes, et la tension induite 
décroit avec une constante de temps T; très inférieure au temps de relaxa- 
tion spin-spin T,. Cette sujétion d'homogénie du champ est très sévère} 
elle impose, pour effectuer l'expérience de Packard et Varian, de placer 
le récipient contenant l’eau à l'extérieur d’un bâtiment, loin de tout 
métal magnétique. 

Pour observer des signaux en laboratoire, il est commode de complé- 
ter la méthode de polarisation précédente par une technique d'échos : 
c'est ce qui a été réalisé par Powles [31], mais cette méthode, fort utile 


pour déterminer les structures et les temps de relaxation, se prête mal 
aux mesures de fréquences. 


Dans le cas d’un liquide, la polarisation peut être obtenue de manière 
continue si, à l’aide d’une pompe, on fait parcourir un circuit fermé à 
ce liquide : il est polarisé dans un champ fort, coule vers une région de 
champ faible où a lieu l'expérience et revient en champ fort pour une 
nouvelle polarisation. Ainsi Benoit [3] polarise de l’eau ou du benzèné 


/ 
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dans le champ de 7,5 kGs d’un électro-aimant et, après retournement des 
Spins par passage adiabatique rapide, observe des oscillations du type 
maser, dans une bobine située à une distance de 2,5 m de l’électro- 
aimant, région où règne un champ de quelques gauss créé par des 


bobines d'Helmholtz. 


c) Polarisation dynamique par effet Overhauser. — Pour des substances 
dont la relaxation nucléaire se fait essentiellement par l'intermédiaire 
des électrons, la saturation de la résonance électronique conduit à un 

accroissement de la polarisation nucléaire. Abragam a proposé [1] et 
- réalisé avec Solomon et Combrisson [38] un maser fonctionnant sur 
ce principe et utilisant une solution de nitrosodisulfonate de potas- 
sium (SO3),NOK, dans l’eau. L'effet maser s’observe à la fréquence de 
- résonance nucléaire et permet la mesure du champ magnétique terres- 
tre avec une haute précision. 
La polarisation dynamique a été utilisée également par Servoz- 
… Gavin [36] pour accroître l'intensité du signal de précession libre dans 
le champ terrestre H;. Par saturation de la résonance électronique, 
- l’aimantation nucléaire, parallèle à H;, se trouve augmentée de manière 
- permanente. Cette aimantation, ainsi augmentée artificiellement, est 
rendue perpendiculaire à H; grâce à un champ H” orthogonal qu’on fait 
. croître adiabatiquement jusqu’à quelques gauss, de sorte que l'aiman- 
tation suive le champ résultant dans sa rotation de rx/2. Lorsque H” est 
brutalement supprimé, la précession libre se produit comme dans 
- l'expérience de Packard et Varian. Mais ce processus permet un rythme 
- de mesure plus rapide que la méthode de Packard et Varian, car la 
“croissance de H’ dure beaucoup moins longtemps que la polarisation 
» par le champ H,. 


Objet de la présente étude. — Dans ce travail nous avons, d’une 
part, repris les expériences de Benoit [3] en champ faible pour adapter 
= le maser qu'il aimaginé à la mesure du champ magnétique terrestre, 
et d’autre part utilisé le procédé de polarisation continue sur courant 
liquide pour étudier le spectre de l'ion hypophosphoreux PO,H; dans 
“un champ inférieur à 1 Gs. Pour cet ion, l'interaction indirecte entre le 
* phosphore et l'hydrogène provoque une décomposition des raies de 
| us élément, chacune d'elles fournissant quatre composantes. La 
constante de couplage correspondante a déjà été mesurée par divers 
ours dans des champs plus élevés : Roux à 35 Gs [35], J.-M. Rocard 
Là 2 Gs [34]; la valeur ainsi trouvée est J — 520 Hz. Dans le domaine de 
champ que nous avons exploré, J devient du même ordre de grandeur 
- que l'écart À entre les fréquences de résonance du phosphore et de 
l'hydrogène, quantité appelée par Powles [32] le « déplacement chimi- 


2 


| que », au sens généralisé du terme. La modification de l'allure du spec- 


sit 
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tre dans un cas voisin, celui où le déplacement chimique concerne a | 
atomes du même élément occupant des positions différentes dans la 
molécule, a été étudiée théoriquement par Bernstein, Pople et sr 
der [7]et vérifiée expérimentalement sur la 2-6 lutidine dans un c sn 
de 9,4 kGs, soit une fréquence de 4o mégacycles. 


CHAPITRE PREMIER 


Étude de la prépolarisation. 


Schéma d'ensemble. — Le dispositif expérimental est représenté 
par la figure 1. Le liquide, mis en mouvement par la pompe P, séjourne 
quelques secondes dans le récipient de polarisation R où il est soumis à 


Fig. 1. — Appareillage du maser 
à courant liquide. 

Hp = 20 kGs : champ de polarisa= 
tion, R : récipient de polarisa= 
tion, P : pompe, B : bobine de 
retournement, B, : bobine du 
maser dans le champ directeur 
H, < 1 gauss, PA : préampli- 
ficateur, A : amplificateur, 
C : compteur électronique, 
OC : oscilloscope cathodique. 


l’action du champ polarisant H, de l'ordre de 2.104 Gs. Puis par une 
canalisation de faible volume, il parvient rapidement dans la bobine B, 
placée dans le champ faible H,, compris entre o et 1 Gs, où la résonance 
est détectée. Le circuit hydraulique se termine par un réservoir R’ à 
partir duquel le liquide est à nouveau aspiré par la pompe pour un 
nouveau cycle. | 

La partie radio-électrique de l'expérience sera étudiée au chapitre 
suivant (11). Nous ne la décrirons donc pas ici et nous fixerons actuelle- 
ment notre attention sur le processus de prépolarisation dont nous exa- 
minerons d’abord le rendement. Ce rendement peut être défini comme 
le rapport y = M,/M4 de l'intensité d’aimantation nucléaire M, qui sub- 
siste à l’arrivée du liquide dans la bobine B, à celle qui correspondrait à 
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l'équilibre dans le champ H, si cet équilibre était atteint, soit Mo = y He: 
» La recherche d’un bon rendement guide la réalisation expérimentale 


que nous décrirons ensuite; mais il faut remarquer que pour des rai- 


. Sons pratiques : recherche d’un faible encombrement et d’une faible 


X 


"4, 


consommation de courant dans l’électro-aimant de polarisation, l’état 


d'équilibre M; 


o n'est jamais atteint en fonctionnement normal. 


Rendement de la prépolarisation. — La polarisation du liquide 
dans l’électro-aimant et sa dépolarisation lors du transport vers la 


: bobine B, s’effectuant toutes deux avec la constante de temps T, égale 


1 2 3 4 S 6 


Fig. 2. — Courbes de rendement de la prépolarisation. 


au temps de relaxation spin-réseau, on conçoit que, pour un liquide 
” 


= 


donné et une géométrie donnée du circuit hydraulique, il existe un 

débit qui fournisse un rendement optimum. En effet, pour un débit fai- 

ble, la polarisation est presque totale, mais la dépolarisation est impor- 
, 


tante, et c'est l'inverse pour un débit fort. 


à 


Si & et { sont les temps de séjour respectifs d’un élément de volume 
donné dans le réservoir de polarisation R et dans la canalisation C, la 
polarisation résiduelle dans la self est : 


M, — Mix — e-tn/Ti)e—telTi. 


Il est mme de transformer cette formule en faisant intervenir le 


débit d en volume et le rapport « du volume Ve de la canalisation e 
volume V, du réservoir, rapport qui joue le rôle de paramètre dans le 


62 
Annales de Physique, 19617. 


er 2er et 


904 JACQUES HENNEQUIN . 


réseau de courbes de la figure 2. On obtient alors le rendement y en 
fonction de la variable sans dimension æ = V;/T;d, et du rapport a 


JS ERE (1) 


Cette figure 2 donne d’une part-les courbes de rendement calculées 
d’après la formule (1), d'autre part une courbe en trait interrompu qui 
fournit le lieu du maximum de y. Le réseau de courbes ainsi obtenu est 
utilisable d’abord pour prévoir la construction de l’appareillage et 
ensuite pour trouver le débit optimum avec un appareillage donné et 
un liquide déterminé. | 4 R 
Lors du projet du dispositif expérimental, on doit choisir le volume VE 
du récipient de polarisation, c’est-à-dire finalement les dimensions de 
l’entrefer de l’électro-aimant, et le volume V. de la canalisation qui ne 
peut être réduit au-dessous d’une valeur limite. Cette limitation pro: 
vient d’une part de la nécessité d’éloigner la sonde de résonance de 
l'électro-aimant pour réduire la perturbation apportée par le champ 
de fuite de ce dernier, d'autre part de l'obligation de garder à la section 
une valeur compatible avec des pertes de charge, et par suite une puis- 
sance de la pompe, raisonnables. Enfin, la dépolarisation se poursui- 
vant à l’intérieur même de la bobine B,, on doit, pour obtenir une 
valeur moyenne de l’aimantation utile M,, compter dans V, la moitié du 
volume intérieur de cette bobine. Alors la diminution de &« qui entraîne 
une augmentation du rendement optimum ne peut être obtenue qu’en 
augmentant Va. | 
L’obtention d’un bon rendement est finalement une question de puis= 
sance électrique mise en jeu, d’une part pour alimenter l’électro aimant, 
d'autre part pour faire fonctionner la pompe. s 
Lorsque les caractéristiques de la partie hydraulique du montage sont 
fixées, on peut trouver, grâce à ce réseau de courbes, le débit optimum 
pour un liquide déterminé et le rendement correspondant. Ce débit 
optimum est fourni par l'expression : | 
[à 
Ne L 


du = PTE COL 


À l’aide du dispositif décrit au chapitre V, le maximum a été effectives 
ment observé avec l’eau etle benzène, pour trois valeurs du rapport CA 

Signalons toutefois que les maxima correspondent à des débits plus 
voisins que ceux prévus par le calcul. Une explication de ce fait peut 


. être l'influence de champs parasites alternatifs qui dépolariseraient par= 


tiellement le liquide, phénomène déjà reconnu par Benoit [3]. Ce 
champs produiraient un retournement partiel des spins selon le dc 
sus de passage adiabatique rapide (P. À. R.) envisagé au chapitre II et 
réalisé ici imparfaitement. On conçoit que le débit puisse interveniË 
puisque la modification d'orientation de M, par P. A. R. dépend de la 


4 SPECTROMÈTRE POUR LA RÉSONANCE NUCLÉAIRE DES LIQUIDES 955 


vitesse du liquide. Un argument à l'appui de cette interprétation est 
> que le signal disparaît lorsqu'on fait passer la canalisation transportant 
» le liquide polarisé à proximité immédiate de la pompe. 

A propos de ces phénomènes de dépolarisation lors du transport du 
liquide, mentionnons des expériences que nous avons effectuées pour 
essayer de mettre en évidence une variation du T, par contact du liquide 
avec des substances solides en grains de petite dimension. La question 
a été étudiée par Broersma [15] lorsque le solide est sous forme de pou- 
dre avec des grains de 10 à 50 4. Opérant avec des grains plus gros, 
- 290 à 900 y, pour conserver un débit suffisant, nous n'avons pu mettre 
en évidence aucune variation du T,. 


ect 5 été 


PERSAN ENTER AN EE PP EE 


Électro-aimant de polarisation. — Cet électro-aimant doit répondre 
maux impératifs suivants : d’abord fournir un champ de polarisation 

élevé dans un volume important, ensuite présenter un champ de fuite 
£. aussi réduit que possible, à une distance de quelques mètres. Cette ex1- 
= gence est satisfaite grâce à une culasse très fermée et d’assez grandes 
re dimensions pour que le métal soit loin de la saturation. 


2 a) Réalisation. — L’électro-aimant que nous avons utilisé et qui a été 
fabriqué spécialement pour ces expériences est représenté en coupe par 
la figure 3. La figure 4, donne les caractéristiques magnétiques des 
» métaux employés, à savoir : 

 — acier XC 10 pour la culasse, 


connexions 


iBckG)  AFK2 
25+ 


0 10° HcAI/m) 

M Fig. 3. — Electro-aimant de polarisation Hier Caractéristiques 
(coupe) : CG : culasse en acier XC 10, magnétiques des aciers 
P : pièces polaires en alliage AFK2, constitutifs de  l’électro- 


B : bobinage, aimant. 


1 4e 
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— alliage au ferro-cobalt AFK 2 (?) à induction de saturation élevée 
ièces polaires. 

SRE se présente extérieurement sous la forme d ua) 
cvlindre de révolution de 52 cm de diamètre et 48 cm de hauteur. Il 
repose sur son support par les deux tourillons T, ce qui le rend mobile 
autour d’un axe horizontal. La culasse est formée de deux parties assem= 
blées par les trois tiges T’. Les pièces polaires de /4o mm d'épaisseur col- 
lées à l'araldite sur la culasse laissent entre elles un entrefer de 2 mm 
d'épaisseur et 143 mm de diamètre. Celui-ci est accessible grâce à une 
fenêtre fermée par une pièce métallique qu'on réajuste soigneusement sur 
la culasse après introduction du récipient de polarisation qui remplit 
tout l’entreter. Deux trous diamétralement opposés permettent l’arrivée 
et le départ du liquide. 


auto-transfo. 
triphasé transfo triphasé utilisation 


Fig. 5. — Alimentation de l’électro-aimant. 


Chacune des deux bobines comporte 1 090 tours d’un fil de cuivre de 
section rectangulaire de 5 X 2,24 mm et présente une résistance à froid 
de 1,35 Q. L'alimentation était assurée soit par le groupe générateur de 
courant continu du laboratoire, soit plus commodément par un pont 
redresseur hexaphasé à diodes au silicium schématisé sur la figure 5: 
L'eau de refroidissement circule dans du tube de cuivre 5-7, enroulé 


suivant deux surfaces cylindriques repérées sur la figure 3 par des traits 
interrompus. , 


b) Performances. — La caractéristique champ courant est donnée par 
la figure 6 tandis que la figure 7 indique le champ de fuite en fonction 
du champ dans l’entrefer à diverses distances de ce dernier, dans le 
plan de symétrie de l'électro-aimant. | | 

On voit que le champ dans l’entrefer, mesuré à la bobine tournante, 
peut atteindre 24 kGs, mais la forte saturation du métal provoque alors 
un champ de fuite élevé, égal à 65 mGs à une distance de à m de l’axe 
de révolution. Ce champ de fuite diminue très vite lorsqu'on abaisse le 
champ dans l’entrefer : il ne vaut plus que 2 mGs au point précédem: 


() Fabrication de la Société Métallurgique d'Imphy. 
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» ment envisagé pour 20 kGs dans l’entrefer. Cette valeur H, = 20 kGs, 
Ë obtenue avec un courant de polarisation de »o À, a été utilisée dans les 
expériences qui suivent, sauf pour observer la raie très intense de l’eau 
ou du benzène avec le dispositif du chapitre V. Nous devions alors 
diminuer le courant d’excitation (cf. fix. 17) et le signal demeurait 
| même visible en polarisant seulement avec le champ rémanent de l’élec- 
 tro-aimant. 


H(«kG) 
25 


20 100 


10 10 


10 20 30 IA) 10 20 25H(kG) 


Fig. 6. Fig. 7. 


Fig. 6. — Caractéristique champ-courant de l’électro-aimant. 


Fig. 7. — Champ de fuite H; de l’électro-aimant en fonction du champ H 
dans l'entrefer à diverses distances d de l’entrefer. 


…_ Pour le fonctionnement de l’oscillateur maser du chapitre IT, nous 
… devons connaître également l'intensité H du champ et le gradient dH/dr 
de cette intensité au voisinage immédiat de l’électro-aimant, sur le tra- 
jet radial suivi par le liquide. Pour 20 kGs dans l’entrefer on mesure 
“H — 3,5 Gset dH/dr — 0,46 Gs/cm à 6 cm du bord de l’électro-aimant, 
“ valeurs devenant respectivement 2,3 Gs et 0,23 Gs/cm à une distance 


» de 10 cm. 


#, 


Circuit hydraulique. — Le récipient de polarisation R en laiton a 
un volume intérieur de 295 cmS. La canalisation C d’amenée en B,, de 
diamètre intérieur 5 mm, est en verre avec des raccords souples en 
chlorure de polyvinyle de même diamètre et le volume de liquide à 
l’intérieur de la bobine B, est de 48 cm. Tout le reste de la canalisation 
est en tuyau de chlorure de polyvinyle de diamètre intérieur plus grand, 
soit 8 mm pour diminuer les pertes de charge. La pompe est une pompe 


3 


centrifuge Salmson WP 10 à corps en acier inoxydable entraînée par 


un moteur de 1/5 CV. 
Ë 


1 


ni 
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Lors des expériences décrites au chapitre V, le volume de la canalt: 
sation C était 55 cm, correspondant à « — 0,27. Pour la solution très} 
concentrée et visqueuse utilisée, le débit était de 35 cm*/sec et le temps] 
de relaxation T, des raies étudiées de 1,4 sec, caractéristiques entrainan 
pour æ la valeur 6, et pour le rendement la valeur 0,2 alors que le 
rendement maximum pour & = 0,27 est de l’ordre de 0,5. Les résultats 
obtenus avec la présente installation pourraient être sensiblement amé-! 
liorés. On pourrait : 

— faire circuler le liquide plus vite; pour cela il faut une pompe 
plus puissante, la pression actuelle, à peine supérieure à 1 kg/cm?, 
passe alors à 5 kg/cm? où même à 15 kg/em?, dans les expériences fai- 
tes par Stefant. Les canalisations doivent être plus soignées dans leur 
partie haute pression (raccords avec joints coniques vissés, tuyaux en 
rilsan, etc.). 

— augmenter le volume du récipient de polarisation : l’électros 
aimant de la figure 3 ne consomme que 2 kW ; on augmenterait notaz= 
blement le volume du réservoir R en passant à 5 kW, ce qui est encore 
acceptable vu la simplicité du redresseur au silicium. , 

Ces deux améliorations permettraient d'attemdre un rendement supé- 
rieur à 0,5. 


CHAPITRE II 


Maser à R. M. N. en champ très faible. 


j : 


Principe. — L'ensemble des noyaux de spin 1/2 est placé dans uñ 
champ magnétique H, important, lors de la traversée du réservoir R 
ils se répartissent alors entre deux niveaux d'énergie, dont le plus bas 
est le plus peuplé. Si l'on suppose, pour simplifier l'exposé, que l’équi 
libre est atteint (°), il en résulte l'apparition d’une aimantation nucléaire 
M6= XoHp, parallèle au champ qui disparaît avec la constante dé 
temps T, lorsque le système est porté dans un champ très faible comme 
le champ terrestre H;. Plus précisément, l'aimantation tend vers la 
nouvelle valeur d'équilibre M = ob, mais cette valeur est très petite 
parce que H, est très faible, et nous la négligerons. 

Par une opération supplémentaire que l’on appellera «retournement » 
on peut réussir à échanger les populations de ces deux niveaux d'éner 
gie ; il est équivalent de dire, du point de vue macroscopique habituel 
que l’on a inversé l'aimantation nucléaire qui s’oriente alors à laid 


{!) En fait, il ne l’est jamais d’après l’étude faite au chapitre précéden 


cd ne Sc tn 
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du sens du champ sans changer d'intensité : ce nouvel état d’aimanta- 
ton se relaxe comme l’état ordinaire avec la même constante de temps 


a 
.T,, et tend vers la valeur finale M,,,soit pratiquement vers zéro, lorsque 
…] échantillon est transporté adiabatiquement dans le champ terrestre. 
-L'excès d'énergie du système de spins est alors cédé au réseau. Mais si 
“avant de s'être relaxé naturellement, cet échantillon d’aimantation 
“inversée parvient dans une bobine B, accordée à la fréquence circulaire 
de Larmor «, des noyaux, l’énergie en excès est cédée, non plus au 
éseau, mais au circuit électrique. Et l’on conçoit que, si le circuit pré- 
“sente de faibles pertes, c'est-à-dire présente un coefficient de qualité Q 
+ important, et si l'excès d'énergie du système de spins est notable, c’est- 
à-dire que la valeur absolue de l’aimantation nucléaire M, est grande, 
Je système puisse entrer en oscillation : on a constitué ainsi un maser à 
résonance nucléaire. Nous allons préciser par le calcul ces considéra 
“tions qualitatives : nous obtiendrons ainsi la condition limite d’accro- 
“Chage et en même temps la fréquence d'oscillation du maser. 
— Le procédé utilisé ici pour échanger les populations des deux niveaux 
d'énergie est celui de Benoit [3]. qui est très simple et présente un excel- 
ent rendement. Nous examinerons au chapitre III, l’utilisation de ce 
aser pour la mesure du champ magnétique terrestre. 


À Interaction d’un système de spins avec un circuit électrique. — 
La question fut examinée pour la première fois par Bloembergen et 
ound [12] : ces auteurs ont modifié les équations de Bloch, pour in- 
troduire l'interaction spin-circuit oscillant. Mais, à partir de ces équa- 
ions correctes, ils n'avaient pas conclu à la production d’oscillations et 
Cest Townes [39] qui découvrit la possibilité des oscillations maser en 
partant de considérations énergétiques et quantiques, dans le cas de la 
résonance électronique. 

Bloom [13] et Vladimirsky [41] ont complété la théorie de Bloch, 
Bloembergen et Pound et établi clairement la condition d’établisse- 


Points de vue par de nombreux auteurs [3] [18][19][37]. 
? Nous analyserons donc ici un cas plus général : celui d’un circuit 
oscillant, noté 1, couplé, d’une part avec un système de spins nucléaires 
comme dans les cas précédents et, d’autre part, avec un second circuit, 
noté 2, sans interaction directe avec les spins. Cette amélioration a été 
proposée dans le cas du maser à ammoniac par les chercheurs suisses, 
Bonanomi ef al. [14]: ilest particulièrement intéressant de l'appliquer à 
la mesure des champs car elle fournit un moyen pratique de réduire 
ne erreur définie dans la suite, celle d'entraînement de fréquence. 
Cette possibilité a été discutée au laboratoire par Hahn [21] qui a donné 
ne version différente des calculs et en a envisagé l'application au cas 
des champs forts. 


Le iodluts., . Le 


ment des oscillations. Depuis, la question a été reprise de différents 
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a) Mise en équation. — Soit B, orientée suivant l'axe Ox du trièdre 
du laborataire, la bobine contenant les spins. Ceux-ci sont soumis d'une 
part au champ H, parallèle à Oz, d’autre part au champ radiofréquence 
créé par B,. En fait ce dernier n’a pas une amplitude constante sur tout 
le volume de l'échantillon et nous désignons dans la suite par H; sa 
valeur moyenne. Le système de spins est alors décrit par les équations 
de Bloch où l’on pose ©, = YH : 


dM 


T T 
NP te 
dM M 
LAVER) ent aT 
a = ode + He — 
dM M,—M 
Z Z oË 
br Es 


La notation M, usuelle pour la valeur d'équilibre de M;. désignant 
dans la suite une autre grandeur, nous utilisons le symbole M,, rappe- 
lant que le champ directeur est le champ terrestre. De plus, T; repré- 
sente le temps de relaxation transversal expérimental, c’est-à-dire 
diminué sous l'influence des inhomogénies de champ ; il est défini par: 
T;yYAH — 1, où AH est la demi-largeur à mi-hauteur de la raie de réso- 
nance. 

Pour réaliser la condition que le circuit 2 ne soit pas couplé au sys= 
tème de spins, tout en étant 
couplé électriquement au cir- 
cuit 1, avec un coefficient de 
couplage pouvant être choisi à 
toute valeur que l’on désire, 
nous utiliserons le couplage 
par capacité représenté par la 


d figure 8a. En fait les calculs 
sont plus simples avec la structure 8b ; nous raisonnerons donc sur 


cette configuration et reviendrons au schéma réel à la fin du calcul en 
transformant le T formé par les capacités en une structure en x. La 
bobine B;, comportant N tours de surface moyenne $ et accordée à la 


pulsation 1 © @, est soumise à la f. e. m. d'induction provenant de 
l’aimantation nucléaire : 


Fig. 8. 


dM 
= en —8 Pen 
e kn.10-8YNS à 
où n est le coefficient de remplissage. La loi d'Ohm s'exprime donc : 


di, « 1 ; dM 
Lie AE +A( +) +2 4m ro NS 
1 
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Tenant compte de la relation H;— KN4,, de l'expression de la self 
M : or Lio € 
L, = 10-8KN3S, et du coefficient de qualité Q, — -. + 0n obtient : 

1 


d?M d’H dH - 
z æ (on z 2 Ni En 
4rn dt LE dt? + Q dt 2 o1H> Æ K 04 0: 


» La loi d'Ohm dans le circuit 2 s'exprime de même : 


di , di 


(21 2. 
LC° ie dt? + Ce dt + Oolo —= ©. 


b) Résolution. — Ce système de cinq équations comporte d’abord la 
solution M; = M, — H;=— 7, = 0, et M, tendant vers M,, avec la cons- 
tante de temps T;. En fait, dans nos expériences M, est maintenu cons- 
tant et égal à M, par un apport continu de liquide polarisé dans B,. Si 
les quatre quantités précédentes sont, non plus nulles, mais très petites, 
la troisième équation de Bloch n’est modifiée que par un terme du 
second ordre ; nous ne l’utiliserons donc plus. Comme d’autre part, 
l'énergie du système reste constante du fait de la circulation de liquide, 

… nous chercherons pour les quatre grandeurs envisagées une solution de 
= la forme ejvt. Le système caractéristique s'écrit alors : 


(jar + 1)Mz — ©TMy — 0 (1) 
L GoTeMz + (JeTe + 1)My — YT2MoBz = 0 (2) 
KN . 
Ê — rno?M; + (o? — + 7 e)R, A POLE (3) 
2 2 ut je); — | 
“2 ds + (03 TE aies @) 


” Éliminant M, entre les équations (1) et (2) et r, entre (3) et (4), on 
” obtient deux équations de la forme : 


AM + AH 
A Ms + Az = 0 


I 
© 


CE PONT 


* qui sont compatibles si : | 


En égalant les parties réelle et imaginaire, on arrive à la condition 
limite d'accrochage et à l’expression de la fréquence d'oscillation. 
Pour simplifier l’équation (5) posons : 


w = ofite) m—ofit+e) et  w&= @o[1 + €) 


et développons suivant les puissances successives de e. Les quatre quan- 
tités À s’écrivent alors : 


OR 1 CU TAN ER 


hé 


Enfin pour k— 0 on retombe sur la condition énoncée par Vladi- 
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AS — 2e0ÿ(Te) + 2jo0To(1 + €) +1 


se TN 
.I+E + © 
he (tags et ++ | 
AT 
.1tete 
Be 2 [le — ej(a + a) +7 ES [(es — ea 0) + QE 
%0 


— k?2(1 + 2e, + 2e). 


Le coefficient de couplage k intervenant dans A4 est défini par : 


CiCo C2 
be ; TÉCOCEER + 
(c'+ c)(c' + Cs) (EEE 1){ + Co 
* 
, ,.. . rn* @oT9 
D'autre parton voit intervenir le terme w,1, : nous poserons — = On 


coefficient de qualité de la résonance nucléaire. Cette définition est jus-, 
tifiée par le fait que les oscillations libres d’un circuit oscillant décrois- 


2L 2 À . 5 
sent avec la constante de temps = = alors que la précession libre 
0 


disparaît avec la constante de temps T;. Dans le champ terres- 
tre wp & 47.108 rad/sec et dans le laboratoire où l’inhomogénie du 
champ est notable, nous avions T; —0,3 sec. Par suite Q, est au” 
moins de l'ordre de 2.103 et dans A, nous pouvons négliger 1% 


2 
devant — 8eQ% — — 32.10ofe. Enfin nous avons conservé des termes“ 


2 2 \. : 
‘en €j; &, © et € dont nous aurons besoin dans la suite. 


c) Condition d'accrochage des oscillations. — Egalant les parties imagi- 
nares de (5) avec  — €, — &, — 0, on obtient la condition limite d'accro- 
chage, dans laquelle Q, est la valeur limite de Q; permettant l’oscilla-" 
tion ; nous dirons plus brièvement le « Q limite d'accrochage » : 


— 27nyQa TM, = 1 + k2Q1Q. (6) 


On retrouve bien la condition de Townes : l'aimantation M, doit d’abord : 
être négative. D'autre part, elle doit être suffisamment grande en valeur « 


absolue et les considérations qualitatives du début fixent le sens de | 


lo à LA V4 à L . . 
l'inégalité nécessaire pour l'entretien des oscillations : 


2 
MAP LENS (6 bis) 
27NYQTo 


mirsky. 
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‘+ Me 4 
: - 

E5- 

L 


i d) Fréquence des oscillations. — FÉgalant les parties réelles de (5) avec 
£ les termes du premier ordre en &, e4, &, il vient : 

à * EEE SEE TL 

: 2m TaMo(e, — €) = TS SL Qu (ae + DE). 

A Ve À *12/ 

% 

… Transformant le premier membre à l'aide de (6) et posant Q,/Qc= x, 


on arrive à : 


#1 Qs: — k2Qes) — Q(x — 1) 
; e— = (7) 


: LES 
Qt + RQ Q) + Q(r — RQ) — Qi — 2) 


“expression qui définit au premier ordre, sous forme relative, l’entrat- 


A, 
nement de fréquence propre aux masers, et qui fournit en particulier 
# 


1 


e:Q 
la valeur se — — 1" 
Or CE 


È seul circuit oscillant. Mais l’équation (7) met aussi en évidence un fait 
nouveau : l’annulation possible au premier ordre de l'entrainement de 
“fréquence sous les conditions : 


4 2e et RQ = 1 — Oo. — nl 


< €, se rapportant au cas courant où il n’y a qu'un 


mOn retrouve donc ici en basse fréquence, par une théorie de circuits, 
“l'avantage du procédé proposé par Bonanomi, en ondes centimétriques, 
pour éliminer l'entrainement de fréquence. La première condition 
impose l'égalité des fréquences propres des deux circuits, ce que nous 
“supposerons réalisé dans la suite ; la seconde est un peu plus délicate à 
“réaliser expérimentalement et fixe la grandeur du coefficient de cou- 
- plage que l’on peut ajuster ici commodément au moyen du condensa- 
» teur variable C. 


æ e) Plage d'accrochage. — On entend par là le domaine de variation 
possible de ©, — &, autour de wÇ sans que cesse l’oscillation : cette 
» plage est définie par une limite supérieure de | e, |. Considérons de 

nouveau les parties imaginaires de (5), mais en conservant les termes 
de degré le plus bas en €, et #, et en tenant compte également de la 
grande valeur de Q,. De plus on écrira tout de suite l'inégalité qui a 
conduit à (6 bis) au lieu de l'égalité menant à (6). On arrive ainsi à : 


LeQn[(e —€)Q: + (ex —e)Q) +1 He + € + k2Q,0,(1+ 264 + 2e) (8) 
<—27NYMoQ:To(1 + €) 


Cette inégalité (8) ne peut servir dès maintenant à déterminer la plage 
d'accrochage du maser à deux circuits couplés, lorsque € est nul au 
‘premier ordre et nous devrons chercher le terme de € qui est du second 
ordre en e,. Par contre nous pouvons retrouver la plage d'accrochage 
du maser à un seul circuit ; (8) devient alors : 
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N * Q 
heQn(e — € Q <— 27nY MoQ:To FIVE OL I 
soit : 
QPETEAQE, QG S 
C1 = 2QQ Q . 


Reste à trouver l'expression au second ordre de €. Dans les parties 
, . 2 Gi . 
réelles de (5), écrivons les termes en ef, €, € et e2 puisque ceux du pre- 
mier ordre s’éliminent : 


2eD — Quel, + 26) + Ques(es + 281) — Qei(x + A20,Q) 
+ + 40:10) 


où D est le dénominateur de (7). 
Le rapport du dernier terme aux précédents est de l'ordre de 1/0:0,e:: 
Or avec Q,— 25, ce rapport est inférieur à 1/5.10%e, et est donc très 
inférieur à 1 pour les valeurs de €, pour lesquelles ce calcul à un sens” 
Faisant alors €, — €, et tenant compte de l’annulation de € au pre- 
mier ordre, on obtient : 
Qu + @ 2 
FT QU + FQQ) 1 


Portant cette expression dans (8) dans laquelle on prend €, — €,, on 
obtient l'inégalité définissant la plage d'accrochage du maser à deux 
circuits couplés : 

4(Q + Qu? Q Q 

qe a + (2—Q + 3HQQ]e € Qi — 7. (9) 


Dans le cas où Q, — : Q, = - Qa. choix des paramètres qui annule le 


coefficient de €, et entraîne A2Q0,Q, — D , on obtient : 


etSo,48. 0,2%, 


Lorsque &, = «, est fixé, on peut évaluer la plage d'accrochage en 


champ ; son amplitude totale AH est telle que Se = af 


Inversion des populations des niveaux d’énergie. — Elle a été 
réalisée selon la technique mise en œuvre par Benoit [3] sur le principe 
dit du ( passage adiabatique rapide » proposé par Bloch lors de la 
découverte de la R. M. N. [8]. Lorsqu'un système de spins soumis à un 
champ radiofréquence tournant d'amplitude A, est placé dans un champ 
directeur H variant avec le temps de sorte que l’on passe par la résonance, « 


les spins sont retournés lors de ce passage sous la condition yh° > S 1 


1 
condition qui suppose négligeable la relaxation. 
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Dans la technique de Benoit, le retournement est produit par passage 
du liquide à la vitesse v dans une bobine longue B créant un champ 
tournant à la vitesse angulaire «, et située dans un champ statique 
inhomogène H. Si, à l’intérieur de B, H prend la valeur H, telle 
que &, — YH, les spins subiront le phénomène de résonance. En 
d’autres termes, dans le trièdre tournant autour de H à la vitesse angu- 


2 
laire ©,, le champ effectif H, — [(H—®) . Aie tourne de 180° 


» autour d’un diamètre horizontal. Si la condition adiabatique est réali- 
sée, l’aimantation M-reste approximativement alignée sur le champ 
effectif, tout au long du mouvement, et se trouve donc à la sortie de B 
dans une orientation antiparallèle au champ directeur H. Le retourne- 
ment de M ainsi obtenu le long de B est représenté sur la figure 9, en 
supposant que la condition du P. A. R. est parfaitement satisfaite, 


YA ESA LES FAN 2e Te WA 2e de 2 
RRRERERRENEERER 
e, je Q Le, y, , Le, yo, Ÿ y Ü y, Ù 


liquide 
Cvilesse v) 


{) 


H>H, H.H, H<Hy 


= 
Fig. 9. — Principe du retournement de M, 
par passage adiabatique rapide. 


2 
PAT TU MERE 
Cette condition impose que le paramètre a — any S0it très supérieur 


— 
» à 1. Si elle n’est pas réalisée, M prend du retard sur H, lors de la rota- 
tion de ce dernier et, bien au-delà de la résonance, fait un angle 0 


= Br . 
avec H., soit un angle x — 6 avec H. La composante transversale qui en 


résulte disparaît rapidement avec la constante de temps T;, qui est 
courte puisque le retournement est effectué en champ inhomogène. 
Seule subsiste la composante longitudinale — M cos 6, au lieu de —M 
si le retournement était parfait. Benoit et Hénon [3] ont étudié la varia- 
tion du facteur de retournement F — — cos 6, en fonction de a, variant 
de 1/30 à 10. Retenons seulement ici que F, qui vaut déjà — 0,92 
pour a — 2, atteint la valeur — 0,99 pour a = 3. Le retournement est 
alors pratiquement parfait. Or si d'H/dr est la dérivée de l'intensité du 


SE NN NN RNA EN Xe 
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champ parallèlement à la vitesse v du liquide, la variation du champ | 
au niveau d’un noyau est caractérisée par dH/dt — v(dH/dr). Le retour 
nement idéal est donc réalisé à mieux que 1 p. 100 s1 : 


Les valeurs de dH/dr ont été indiquées au chapitre premier, lorsqué 
H,=— 20kGs. Dans ce cas, pour une bobine dont le centre est situé à 8 cm 
du bord de l’électro-aimant et un débit de liquide de 4o cmÿ/sec, soit 
une vitesse v & 200 cm/sec, on obtient la condition 4; > 9.107? Gs; 
lorsque les noyaux dont on désire retourner les spins sont des protons: 

Pratiquement, notre bobine de retournement B comporte 2 300 tours 
de fil de diamètre 13/100 enroulés sur un mandrin de 14 mm de diamès 
tre et présente une longueur de 7 cm. Cette longueur est telle que là 
fréquence d'excitation f, = &,/27 n’est pas très critique : elle est de 
l'ordre de 12 kHz pour la position précédemment indiquée et la valeur 
H,— 20kGs et seulement 3,5 kHz pour la même position et H, = 10kGs? 
Lors du fonctionnement habituel, soit H, — 20 kGs, la tension efficace 
d’excitation doit être au moins égale à 0,5 V pour réaliser la cond 
tion a > 3. Celte tension est fournie directement par un générateur BE 
à battement. 


* 


Réalisation de la condition d’oscillation. — A la sortie de la bobine 
de retournement, on dispose donc d'un -liquide dont l’aimantation 
nucléaire M est négalive et de valeur absolue toujours importante. Lors 
du transport de ce liquide jusqu'à la bobine B,, cette aimantation resté 
constamment antiparallèle au champ statique le long de la canalisation 
à condition que les changements d'orientation de ce champ soient assez 
lents pour que la condition adiabatique soit satisfaite. Ce point ne 
soulève d’ailleurs aucune difficulté expérimentale. De plus la relaxation! 
entraine une diminution de la grandeur de cette aimantation et il arrivé 
dans la bobine B, un liquide d’aimantation M, qui peut donner naissance 
à une oscillation du type maser si : 


: 


1 


} 

Nous écrivons ici la condition relative au cas du maser à un seul 
circuit oscillant, cas qui correspond aux expériences que nous avons 
réalisées. Examinons l'influence des divers paramètres qui on 
dans cette inégalité. | 

_Le coefficient de remplissage » est rendu maximum en bobinant 
directement B, sur l’ampoule de verre qui contient le liquide : nous 
reviendrons ultérieurement sur la conformation de cette enveloppe de 


verre. Quant au rapport gyromagnétique, il est le plus grand possible 


— 2rnyMQT2 = E 


puisque les liquides utilisés sont des composés hydrogénés : eau ou 
benzène. Discutons plus en détail les trois derniers facteurs. 


a) Intensité d’aimantation M,. — La question a déjà été examinée en 
détail au chapitre [. Ajoutons seulement que l’utilisation du nouvel 


électro-aimant correspond à une amélioration sensible du dispositif 


initial de Benoit puisque ce dernier ne disposait que d’un champ de 
polarisation de 7,5 kGs et que nous utilisons couramment 20 kGs. 


_ 
mi 


b) Coefficient de qualité Q. — Pour atteindre la condition limite d'accro- 
chage, Benoit introduisait une résistance négative en parallèle sur le 
circuit oscillant, selon le montage proposé par Harris [22]. Par ce 
procédé, le coefficient de surtension Q atteint facilement des valeurs de 
l’ordre de 10 000, permettant ainsi d'obtenir des oscillations, même si le 
- champ de polarisation est inférieur à 1 kGs. Mais il apparaît du même 
coup deux inconvénients très sérieux : d’une part, le circuit de réaction 
introduit un bruit nuisible à une mesure de précision de la fréquence, 
… d'autre part et surtout, le coefficient de qualité Q étant du mème ordre 
… de grandeur que le coefficient de surtension nucléaire Q», l’entraîne- 
ment de fréquence, égal à Q/(Q + Q;) en valeur relative, prend une 
valeur tout à fait inadmissible. C’est pourquoi nous avons cherché à 
obtenir l’oscillation avec un coefficient de surtension plus faible et, si 


… possible, sans réaction électronique. 
…. L'augmentation de M, liée à un champ de polarisation plus intense 
pod au premier but poursuivi. Pour augmenter le Q naturel du 


circuit nous avons songé à plonger la bobine B, dans l'air liquide, le 
” récipient contenant le liquide en mouvement ayant la structure d’un 
- vase Dewar, comme le montre la figure 10 c. Cette structure présente 
HS l'inconvénient de diminuer le coefficient de remplissage 1. 
Nous avons testé à cet égard plusieurs bobines, de mêmes dimensions 
» pour garder n constant, et différant par le diamètre du fil et sa nature : 
A fil plein ou fil divisé. Le résultat, assez décevant, fut, pour la plus satis- 
… faisante d'entre elles, un Q maximum de 110 à 2 kHz, fréquence voisine 
… de la fréquence de Larmor des protons dans le champ terrestre. 
Le Q limite d'accrochage correspondant, déterminé grâce à une 
légère réaction électronique, était alors de 250. Il s'est donc avéré impos- 
sible d'obtenir par cette méthode l’oscillation maser $ans augmenter 
artificiellement le coefficient de surtension naturel du circuit oscillant, 
tout au moins dans le laboratoire où les parties métalliques des murs 
en ciment armé limitaient l’homogénie du champ à 0,4 mGs sur l'étendue 
de l'échantillon. 


LA 


NUS au 


à 


c) Temps de relaxation transversal expérimental T;. — Il est notablement 
inférieur au T, vrai du liquide du fait des inhomogénies de champ. 
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Augmenter T5 revient donc à améliorer l’homogénie du champ directeur: 
Deux solutions sont possibles : ou bien placer la bobine B, hors d'un 
bâtiment de construction classique, dans un observatoire géomagné: 
tique, ou bien, employer la méthode de l'échantillon tournant proposé 
indépendamment par Purcell et Carr [16] et par K. Bloch [ro]. 

Pour poursuivre les expériences dans le laboratoire. nous avons choisi 
la seconde [24], en profitant de l'énergie cinétique du liquide pour 
provoquer la rotation. La figure 10, a et b, montre les deux types de 


Scm 
Re ——— 
Fig. 10. — Différents types 
| de bobines de réception : 


a) Filets liquides parallèles à l'axe: 


b) Rotation du liquide augmen- 
tant To. 


c) Structure d’un vase Dewarpour 
immersion dans l’air liquide. 


| 


récipients utilisés. Dans la structure primitive (a), les filets de liquide 
sont sensiblement parallèles à l’axe de la bobine. Avec la forme nou- 
velle (b), uniquement utilisée dans toute la suite, le liquide arrive dans 
B,, non plus parallèlement à l’axe, mais dans le plan de la section droite 
terminale, tangentiellement à la circonférence limite. Grâce à sa 
vitesse v, le liquide se met alors à tourner rapidement à l’intérieur de 
la bobine, ce qui provoque un effet de moyenne sur le champ H, selon» 
le calcul de Bloch. La photographie 1 montre le signal d'absorption 
pour les deux bobines (a) et (b) respectivement, avec le même rapport 
Q/Q dans les deux cas de sorte que la hauteur des signaux soit la 
même [4]. On en déduit T; à partir de la largeur de la raie à mi-hauteur, 
compte tenu de l’amortissement par rayonnement cohérent : il vaut 
0,1 sec en (a) et 0,3 sec en (b). Notons de plus que l’effet de rétrécisse- 
ment de la raie obtenu par cette méthode dépend de façon assez critique 
de l'orientation de la bobine B, : ainsi les deux raies de la photographier 
ont été obtenues en plaçant successivement les bobines (a) et (b) dans 
la même position correspondant à la meilleure orientation. Même pour 
la structure (a) où le liquide ne tourne pas, la raie s’élargit notable- 
ment lorsque l’on s'éloigne de cette orientation privilégiée. 
En ce qui concerne l'amélioration des performances du maser, la 


| 


Mb dote. ns 
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“rotation du liquide s’est finalement avérée extrêmement efficace, 
“puisqu'elle a permis d'obtenir l’oscillation en l'absence de toute 
. réaction électronique. C'est là un perfectionnement important lors- 
qu’ on veut utiliser le maser à la mesure précise d’un champ magné- 
“tique, question qui fait l'objet du chapitre III. La photographie 2 montre 
“le signal obtenu dans ces conditions avec un coefficient de surtension 
È RE rel de 26. La tension aux bornes de B, est alors de 0,23 mV effi- 
…cace et nécessite donc une amplification. Nous terminons ce chapitre en 
“décrivant l’amplificateur que nous avons employé. 
e Amplification du signal. — La tension oscillante aux bornes de B, 
est appliquée aux bornes d’un préamplificateur à faible bruit étudié au 
laboratoire par J.-P. Renard [33]. Le préamplificateur est suffisant si 
“on veut seulement observer le signal du maser sur un oscilloscope. Il 
“doit être suivi d'un autre amplificateur lorsqu'on veut mesurer la 
fréquence de l’oscillation à l’aide d’un compteur électronique nécessi- 
ftant pour sa commande une tension de plusieurs volts. 
Æ Le préamplificateur, du type cascode, est représenté sur la figure 11. 
Parmi plusieurs types de lampes essayés, 
“la double triode E 188 CC s’est révélée la 
moins microphonique. Elle est placée, 
ainsi que le cablâge, à l'intérieur d’un 
châssis entièrement fermé en laiton de3 mm; 
ce châssis joue un rôle de blindage et sa 
masse élevée le rend peu sensible aux 
vibrations. De plus, le support de la lampe 
est fixé sur une plaque de caoutchouc 
- mousse pour réduire encore les vibrations. 
“Enfin les filaments sont chauffés en con- 
tinu et la haute tension stabilisée présente 
“une tension résiduelle de ronflement de 
ox mV. Dans ces conditions, la résistance 
Dauiralente de bruit, mesurée par plu- 
“sieurs méthodes [33], estégale à 1 200 Q. 


Fig. 11.— Préamplificateur 
cascode BF à faible bruit. 


CHAPITRE III 


Mesure du champ magnétique terrestre. 


4 Nous examinerons ici comment la mesure de la fréquence f de l’oscil- 
“lation masèr étudiée au chapitre précédent fournit une mesure précise 
de l'intensité du champ magnétique terrestre. Trois causes d'erreurs 
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sont à envisager. D'une part le champ H, existant au niveau de la 
bobine B, n’est pas rigoureusement le champ terrestre H; du fait de la 
proximité de l'électro-aimant de polarisation. D'autre part à cause de: 
l'entrainement de fréquence, la fréquence f n’est pas rigoureusement 
la fréquence de Larmor des protons dans le champ H,. Enfin le bruit 
de fond entraîne une incerlitude sur la mesure de la fréquence f qui, 
à vrai dire, s'avérera négligeable. 


Petturbation causée par la présence de l’électro-aimant. — Le 


champ H, sur l'échantillon est égal au champ terrestre H, augmenté 

du champ de fuite H; de l’électro-aimant et du champ induit H; créé 

par le dipôle équivalent induit dans la masse de fer de l’aimant par le 
— 


champ Ht. Examinons l'influence de ces deux champs perturbateurs qui 
peuvent être considérés comme s’ajoutant indépendamment l'un de 
l’autre tant que le fer travaille dans une région linéaire, ce qui est 
approximativement le cas. | 


a) Champ de fuite. — Lors des premières expériences dans le champ 
terrestre, l’électro-aimant de polarisation était un Beaudouin du 
type 107, fournissant un champ H, de l’ordre de 3 kGs. Pour cet appareiïl, 
nous avions trouvé que le champ de fuite à 2,3 m du centre de l’entre- 
fer s’annulait pour deux valeurs en sens inverse du courant de polari- 
sation J, |5j, correspondant à un champ H, voisin de 6,8 kGs. Mais, 
lorsque I, varie autour de ces valeurs remarquables, la variation de H, 
est très rapide : l’utilisation de cette particularité nécessiterait donc 
l'emploi d'une alimentation bien régulée, complication expérimentale 
tout à fait inutile par ailleurs. | 

Fait plus grave, l'avantage de la suppression du champ de fuite seraït 
payé par un inconvénient plus sérieux, celui d’une augmentation de 
l'entraînement de fréquence ; en effet, la valeur plus faible de H,, et par 
suite de M;, nécessite une valeur plus grande de Q. | 

Avec le nouvel électro-aimant, le champ de fuite est beaucoup plüs 
réduit. Un ordre de grandeur de sa valeur, évalué à l’aide d’une bous- 
sole d’inclinaison, a été indiqué au chapitre I. Une mesure plus précise 
peut être faite à l’aide du dispositif décrit au chapitre V, en pointant le 
raie très intense de l’eau, à une fréquence fixe. 

? 

b) Influence de la masse de fer. — Pour évaluer l’influence de la pertur 
bation causée par la présence de la masse de fer, on peut l’assimileré 
une sphère de diamètre 50 cm. Ce problème de l'influence d’un chan} 


uniforme H, sur une sphère de rayon a et de perméabilité u placée dani 
un milieu de perméabilité u, est classique. On le trouve traité par exeni 
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ple dans l’ouvrage de Durand [17]. Le champ H, qui se superpose à H, 
supposé parallèle à Oz (figure 12) a pour composantes : 


A; = EE — H, = 6H, 2 (2 cos? 6 — sin? 6) 
EE 90H : sin À cos 0 


avec : 
PRESS 
U +2 
F Fig. 12. — Perturbation d’un champ 


uniforme H, par une sphère de maté- 


FE riau ferromagnétique. 


D'ores et déjà au laboratoire. l’oscillation maser a été obtenue sans 
réaction électronique, pour une distance r = 3 m, à parür d'une valeur 
… H, = 10 kGs du champ de polarisation. L'augmentation le la puissance 
- de la pompe et le fait d'opérer dans un observatoire géomagnétique 

permettront certainement d'augmenter nolablement la distance r de la 
bobine B;, au centre de l'entrefer. Mais raisonnons sur cette valeur 
… r — 3 m. Alors pour 0 — 650, valeur de l’inclinaison dans nos régions, 
* on obtient : 
A He=CGsro TH, et Hire He 


+ — : 2 à 
Mais H, est perpendiculaire à H,, la perturbation relative qu’elle 
* apporte à H, n’est que de 2,5.10-7. Seule intervient donc, pour les 


= - ED Poe 2 - CAE 
- distances r utilisées, la variation : variant comme | -| , elle ne vaut 
r 


plus que 3,5.10—° pour r —6 met 105 pour r — 9 m, lorsque 0 — 650. 


Remarquons d'ailleurs que Tr s'anaule pour tg 0 — V2; soit 0 & 55°. 
On peut exploiter cette situation en inclinant de 10° environ sur 
—…. l'horizontale, dans nos régions, la droite joignant le centre de l'électro- 
aimant à la bobine B,. Pour une variation de 6, d'amplitude 3° autour 
reste alors inférieur à 107 pour 
r = Ô met à 3.106 pour r — g m. 


de cette valeur remarquable, 


RAD CAE Lo 


À 


Entraînement de fréquence. — Avec les notations du chapitre I, 
l'entraînement de fréquence relatif pour le maser à un seul circuit 
oscillant sur lequel ont porté ces premières expériences est : 


e = €1Q1/(Q1 + Qn). 


AR 


ERREUR NON 
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Au laboratoire dans les conditions de la photographie 2, c'est-à-dire 


Q, — 26 et T, — 0,3 sec, soit Q, — 2.105, le rapport Q,/Q, vaut déjà 79 


ati, 


« € I _. . « , pes * , 
et par suite, = & =: En un lieu où l’homogénie est plus grande, T, et 
1 


Q, sont multipliés par un facteur B, mais Q, peut être réduit dans le 


même rapport pour que la condition d'accrochage soit satisfaite avec la 


même valeur du quotient Q,/Q, ; donc l’entraînement de fréquence est 
divisé par 82. En opérant dans un observatoire géomagnétique, avec de 
l'eau contenant de l'oxygène dissous dont le T, vrai est de l’ordre de 
2 sec, le rapport £'e, devient ainsi égal à 3. 107%. | 

L'addition à l’eau d’un réducteur puissant tel que l’hydrazine permet- 
trait sans doute de diminuer encore ce rapport puisque le T, vrai de 
l'eau pure est de l’ordre de 3 sec : 2,65 à 3,4 selon les auteurs [27]. En 
considérant la valeur e/e, — 3.104, on peut donc suivre des variations 
du champ terrestre qui ne dépassent pas habituellement la valeur 
1 p. 100, avec une précision de 3.106. 


Cette précision importante tient essentiellement au fait que l’oscilla- | 


tion peut être obtenue avec une valeur faible du coefficient de surtension 
du circuit. 


Influence du bruit de fond. — La réaction électronique positive aug= 
mentant artificiellement la surtension du circuit, qui était nécessaire 
pour obtenir l’oscillation dans la version primitive, introduit du bruit. 
L'étude théorique et expérimentale de la question due à J.-P. Renard |33] 
aboutit à la conclusion que. dès que la multiplication est importante, le 
multiplicateur utilisé fournit une puissance de bruit égale sensiblement 
à deux fois la valeur théorique, c’est-à-dire la valeur correspondant à 
une multiplication parfaite, sans apport de bruit. Ce dernier cas est 
caractérisé par l'expression V?= mkT/C pour le carré moyen de la 
tension totale de bruit, C désignant la capacité d'accord et m le facteur 


de multiplication. La suppression du multiplicateur de surtension,. 


rendue possible par la rotation du liquide dans l’ampoule, a donc une 
influence favorable sur le bruit de fond du système. 

Lorsque la réaction électronique est supprimée, le bruit à l’entrée 
provient du circuit oscillant : le carré moyen de la tension totale de 
bruit est alors V? — ÆT/C. Avec la capacité utilisée, on arrive à la valeur 
V2= 0,13 (uV}?, valeur confirmée par l'expérience lorsque la bobine 
est placée dans un double blindage, l'un en cuivre de {4 mm d'épaisseur, 
l’autre en laiton de 3 mm. Avec la tension de signal de la photographie 2 
soit 0,23 mV, obtenue avec un coefficient de surtension de 26, le rapport: 
signal sur bruit serait alors de 630. Remarquons toutefois que la photo= 
graphie a été prise avec une bobine non blindée et dans le laboratoire 
où les tensions parasites sont beaucoup plus importantes que la tension 


de bruit. Avec un coefficient de surtension de 34, Renard a obtenus 
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toujours au laboratoire, l'oscillation maser sans réaction électronique 
avec une tension aux bornes de la bobine égale à 1,55 mV : le rapport 
signal sur bruit est alors de 4 300, mais en contrepartie l’entraînement 
de fréquence est multiplié par 1,3 par rapport au cas précédent. 

On voit ainsi que le rapport signal sur bruit peut être rendu excellent 
de sorte que le bruit n’intervienne pas pour limiter la précision des 
mesures de champ terrestre, sans que pour autant l’entraînement de 
fréquence soit sensiblement augmenté. 


Comparaison avec d’autres méthodes utilisant la R. M. N. — On 
peut classer les mesures de champ terrestre par R. M. N.en deux 
familles : d’une part celles dans lesquelles la grandeur mesurée fournit, 
sans nécessiter de correction, la valeur du champ, mais où la précision 
est limitée par le rapport signal sur bruit, d'autre part celles qui 
donnent un signal beaucoup plus important, mais demandent une correc- 
tion pour atteindre à la valeur exacte du champ. 

Parmi les premières citons la très belle expérience réalisée à Genève 
par Hochstrasser et la méthode de Packard et Varian. Dans l'expérience 
de Hochstrasser [27|, le signal de résonance est observé sans aucune 
augmentation artificielle de l’aimantation nucléaire, ce qui nécessite 
d'opérer sur un volume important, soit 8 litres, en utilisant des tensions 


… très faibles, inférieures au microvolt. L'emploi d’un volume aussi 


important ne présente de l'intérêt que dans un champ extrêmement 
homogène, tel que le champ terrestre non perturbé par la proximité 
d'habitations. En fait, les expériences ont été effectuées dans un chalet 
en bois, situé près de la frontière franco-suisse, dans une région où les 
lignes électriques sont rares et par suite les parasites peu importants, 


- ce qui permet d'opérer sur des tensions aussi faibles. On arrive ainsi à 
- une incertitude sur la valenr du champ terrestre égale à EL 0,8 uGs, 


soit une précision de 2.106, mais ce résultat n’a pu être obtenu que 
grâce à des conditions expérimentales qui demeurent exceptionnelles. 


. Signalons d’ailleurs que le but principal de l’auteur n’élait pas la mesure 


du champ terrestre, mais l'étude de la forme réelle des raies lorsque 
celte forme n’est pas altérée par l’inhomogénie du champ directeur. 
Dans l'expérience de Packard et Varian que nous avons nous-même 


. réalisée [23|, le moment magnétique M, est, au début de la précession, 


environ 200 fois plus grand que dans l'expérience précédente. Mais 
du fait de la décruissance de la tension induite avec la constante de 
temps Ts, le rapport signal sur bruit diminue au cours de la précession. 
Le calcul montre que l'erreur relative commise sur la fréquence et 
provoquée par le bruit de fond est minimum lorsque la durée de la 
mesure est égale à T, ; on arrive ainsi facilement à une précision de 10. 
Remarquons toutefuis que, comme dans le cas précédent, l'échantillon 
doit être placé dans un champ bien homogène, c'est-à-dire à l'extérieur 
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de bâtiments de construction classique, afin que le T, soit assez long 
pour que le signal de précession libre ait une durée de plusieurs secondes. 
À côté de l'inconvénient de nécessiter un champ très homogène et de. 
présenter un fonctionnement discontinu, la méthode de Packard et 
Varian possède le gros avantage de fournir un signal dont la fréquence 
est rigoureusement égale à la fréquence de Larmor des protons. Cette 
dernière circonstance permet une mesure absolue du champ ou, du 
moins, une mesure ne dépendant que de la valeur du rapport gyroma- 


gnélique du proton. 


Le second groupe de magnétomètres à R. M. N. est constitué pars 
les masers qui ont l'avantage de donner un signal intense et permanent, 
ce qui rend négtigeable l'erreur sur la fréquence due au bruit de fond, 
mais l'inconvénient de ne functionner qu’à partir d'un certain seuils 
d’oscillation et de présenter le phénomène d'entraînement de fréquence, 
d'autant plus important que la surtension du circuit nécessaire à l’accro- 
chage est plus grande. L'importance du signal du maser à courant liquide 
le rend peu sensible aux parasites : c’est ainsi que la photographie 2 a 
été prise au Laboratoire de Fontenay en pleine semaine de travail alors” 
que les enregistrements de la figure 13, relatifs à la seconde partie de 
notre étude, n’ont pu être obtenus qu’en dehors des heures d’activité de 
l’ensemble du Laboratoire. Cette circonstance nous a d’ailleurs amené 
à poursuivre les expériences de cette seconde partie, non plus à Fonte- 
nay, mais à la Faculté des Sciences d'Orsay. Dans le maser d'Abra-s 
gam [1}[38}, l'augmentation de M,, obtenue par polarisation dynami- 
que. est de l'ordre de 1 000, tandis que la prépolarisation étudiée ici“ 
multiplie M, par un facteur 20 000 lorsque le rendement du procédé est” 
égal à 1/2. Corrélativement, l'entrainement de fréquence est donc envi- 


ron 20 fois plus faible dans le second cas. Par contre, le premier 


appareil présente le très grand avantage de ne pas comporter d’électro- 
aimant qui vient perturber le champ à mesurer. La présence de cet 


électro-aimant nécessiterait une mesure irès soignée du champ de fuites 


à grande distance pour connaître la valeur exacte du champ à l’aide du. 
maser à courant liquide. En revanche, si on consent à ne faire que des 
mesures relatives, on peut réduire à environ deux mètres la distance 
de la bobine réceptrice B, au dispositif de polarisation à condition que. 
cette distance demeure bien constante. Les essais faits au laboratoire” 


dans ces conditions montrent que l’oscillation peut être obtenue sans* 


réaction avec un champ de polarisation de 10 kGs, champ qui peut être 


fourni par un aimant permanent. Dans ce cas, en dehors de la partie 


radioélectrique dont la consommation est faible, la seule puissance élec" 
trique notable est alors celle qui correspond au fonctionnement de la” 
pompe, et l'appareil peut être transportable. | 

En conclusion, les caractères du dispositif que nous avons étudié,” 
à savoir entraînement de fréquence faible, mais champ perturbé par la 
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PPS PERTE 
L CN? 


» présence de l’électro-aimant ou de l’aimant permanent, en font un 
3 appareil de mesure relatif, utilisable pour suivre de façon continue les 
“ variations du champ terrestre, dans le temps ou daus l’ espace. 


CHAPITRE IV 


LT 


Spectre de l’ion hypophosphoreux 


È en champ très faible. 


Nous avons étudié expérimentalement, sur une solution d’hypophos- 
Pphite de sodium, le spectre de l'ion hypophosphoreux PO,H; dont la 
structure a été déterminée aux rayons X dans le cas du sel d’ammo- 

-nium [4o]. Cet 1on a la forme d'un tétraèdre dont l'atome de phosphore 
- occupe le centre avec deux atomes d'oxygène distants du centre de 
1,51 À dans des directions faisant entre elles un angle de 120° et deux 
atomes d'hydrogène distants du centre d'environ : 5 À avec un angle 
de valence de g2°. Cet édifice est du type AB, suivent les notations de 
- Pople [30] puisque le spin de l'oxygène est nul. 
—_ Avant de décrire le dispositif epérenental et d'indiquer les résultats 
- obtenus, nous exposerons d’abord le calcul des niveaux d’é énergie d’un 
“tel système placé dans un champ magnétique constant H,. puis celui 
des probabilités de transition entre ces niveaux sous l’action “4 un champ 
“radiofréquence assez faible pour pouvoir être considéré comme une per- 
turbation. Ce calcul nécessite en premier lieu l'écriture de l’hamiltonien 
- du système. 


Expression de l’hamiltonien J.— Il est de la forme JC — JE, + JE, 
4 - où. J, est un terme Zeeman et JE, un terme de couplage dû à l'existence 

“d'une interaction indirecte entre, d’une part, le noyau À et chacun des 
- noyaux Bet, d'autre part, les deux noyaux B. 


4 rs 
3 a) Terme Zeeman. — Pour le noyau A de spin 1 et de rapport gyro- 
* magnétique y placé dans le champ H,, l'énergie est : 

E_ LL 

pe 
L 


soit mesurée en fréquence : 
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Opérant de même pour les deux noyaux B de rapport gyromagné: | 


— — PE 
tique y’ et de spins respectifs [” et l'ENS ÉentE 


ge = [+ VB +L)] = vale + (LL + 1) 


où y, et v», proportionnels à H,, sont les fréquences de résonance de À 
et B lorsqu'on les place séparément dans le champ H,. 


b) Terme de couplage. — Le couplage du noyau À avec chacun des 
noyaux B, placés par rapport à A dans des positions équivalentes, est, 


selon Gutowsky[20], caractérisé par des termes de la forme JI.l’etJI.1% 


+ £ 
et celui des deux noyaux B entre eux par J,[”.1". Par suite : 


RTE EN DU CRE ILE 
IL est commode de développer 1. Let les termes analogues. Par exem- 


ple : 


TE IL. + : (412 + 131%) avec 14 =T, LI: 
Recherche des valeurs propres de J€. — Ces valeurs propres four= 


niront les niveaux d'énergie du système. Pour les calculer nous devrons 
d’abord faire le choix d’une représentation et évaluer les éléments de 
matrice de l’hamiltonien dans cette représentation. 


— — + — 4 
a) Choix de la représentation. — Soit K = I + 1’ +1"; remarquons 
d’abord que F,= 1, + 1 + 17 commute évidemment avec 3€, ; un calcul 


direct montre d'autre part qu'il commute également avec [.L et les deux 
termes de même forme. Puisque F; commute avec l’hamiltonien et ne 
dépend pas explicitement du temps, sa grandeur est conservée et, pour 
des noyaux de spin 1/2 comme c’est le cas pour le phosphore et l’hydro= 
gène, ses valeurs propres possibles sont mr — + 3/2 et mx = + 112. 
Pour décrire les états du système, nous prendrons donc comme fonc= 
tions d'onde les fonctions propres de F.. Ces fonctions sont les produits 
des fonctions d'onde des trois noyaux considérés dans un ordre déter- 


miné : ceux dont les spins sont I, let ’. Si nous désignons par «& la 
fonction d'onde normalisée d’un noyau pour lequel I, — + 1/2 et B celle 
pour lequel 1 = — 1/2, la fonction d'onde est 4 — axx pour m, = 3/2 
et p— 866 pour mx —— 3/2. Mais pour m; = + 1/2, il y a dégéné- 
rescence d'ordre 3; pour Mr — 1/2 par exemple, il y a trois fonctions 
propres possibles pour F;, correspondant aux différentes combinaisons 


" 
des projections m des spins 1 sur Oz. Ces éventualités sont résumées 
dans le tableau suivant : 
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cl re RSS m cé —\m" Fonction d'onde 
g — 1/2 1/2 1/2 VU, = Bax 
z 1/2 —"x/2 1/2 ets 
3 1/2 1/2 — 1/2 Vs = «xp 
b) Éléments de matrice de l’hamiltonien. — Dans la représentation 


adoptée, L;, Jet 1! sont diagonaux et les éléments de matrice corres- 
… pondants valent — 1/2. 

æ La partie , + J(LIS + Li?) + DL) de l’hamiltonien Je n’a donc 
que des termes diagonaux. Reste à considérer ceux de I,1° et IT : les 


… matrices auxquelles ils appartiennent sont des matrices d'ordre 4 obte- 
nues par produit tensoriel de matrices d'ordre 2, du type : 


et le 


… Pour ces matrices d'ordre 4 tous les éléments sont nuls, sauf celui de 
la deuxième ligne et troisième colonne pour J,1°, et de la troisième 
ligne et deuxième colonne pour [1 qui valent chacun 1. Le premier 


de ces termes correspond à une transition de l’état m — — 1/2, m'— 1/2 
2 à l’état m— 1/2, m'——1/2, le second au passage de m— 1/2, 
Bon — —:1/2 à m——1/2, m' — 1/2. On arrive à des résultats analo- 


> — — 
. gues pour les termes provenant de I.[" et M 


— c) Calcul des niveaux d'énergie. — Les fonctions propres de l’hamilto- 


j 


. nien et les valeurs propres de l’énergie seront déterminées par l’équa- 


* tion JCY — Et, équation que nous résoudrons à l’intérieur de chaque 
e 
7, 


3 
F 


» multiplicité my. 

mL 3/2. 

Ce cas correspond à m — m'— m"— 1/2, état décrit par la fonction 
d'onde 4 — xxx. Les seuls éléments de matrice à considérer sont ceux 
” qui correspondent à Am — Am’ — Am” — 0. L'hamiltonien se trouve. 

donc dès l’abord écrit sous forme diagonale et la valeur de l’énergie 


2 
3 
Æ. 
à 
; 
ES 


à Va J J 
£ NE ES Ne ART 
| Elle est fonction linéaire de H, par l'intermédiaire de v, et vs. 
Mr = — 3/2. 
l On trouve de même en changeant les signes de m, m' et m", l'expres- 
. sion de l'énergie : 


mn 128 CA 
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V J J 
0 A 4 
E = — RE VB mn F LE 4 
M; — 1/2: 
Dans la représentation choisie, une fonction d'onde quelconque se. 
développe suivant les trois fonctions. propres de F;: = Baux, Vs = aBx, 


ds = a«xB, en particulier les trois fonctions 3, — D amŸm avec mu 


m 
et n— 1, 2, 3. Multipliant à gauche les deux membres de ces équa- 
tions par Ÿ,, et intégrant sur tout l’espace de configuration, on 
obtient : am— <m||n >, c'est-à-dire les éléments de matrice de 
qui se déduisent de ceux indiqués plus haut. Nous arrivons au sys- 
tème : 


ERP ne Re PES Go) 
() RAR Re % GX 
VOUS = SV SE TE RER 


Si on retranche (2) de (3) nous obtenons : 


gs (#5) 4) Gk 


équation qui montre que Ya — Y, est une fonction propre de Je à 


laquelle correspond l'énergie : 


V 

A 
RP on 

2 


Cependant pour conserver une fonction d'onde normalisée on prendra, 


comme fonction propre de Je, L; — = = De de qui est une fonc 
tion RRMAY RAR On utilisera d’autre part la fonction symétri- 
Ya + Va __ a(xB + Ba) 


que de — NE FX), Avec ces nouvelles fonctions Us de: Var 
2 2 ? 

le système (1) devient le système (1’) : £ 
î 

NX 7 . 

JM — (La Lee By + 3% ( L 

ÿ ’ J V Ua, Û 4 
T0 

y — C—)%. @ 


L'équation CV — E4, compte tenu de (1’) et (2'), conduit alors à 
l'équation séculaire : 


* 
» 
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Ê 
; 


PA J J, J 
VERTE AS US E A 
0 (4) 
J RAT. 
_ Ste —E 
; V2 us 
23 
4 : s ; Fe 2 ie PR 
-qui fournit les deux autres niveaux d'énergie de la multiplicité m, = 1/2 
correspondant à des fonctions d'onde symétriques. Ces deux valeurs de 
. l'énergie sont : 
È Eu HT 
E=+ rs 


Ms EE, Ve 


. dE : 
De De - A/2— JA + , 8xpression dans laquelle À — y, — y, est 
“le « déplacement chimique » au sens généralisé du terme, relatif aux 
. deux noyaux À et B : ce déplacement est proportionnel au champ H,. 
Il subsiste une décomposition en champ nul dont les énergies sont 
Diespectivement : D S 2 
É 
4 (E)o = "SE s et (Elo = AN: 
#4 . . . . 
» Pour tracer ces niveaux d'énergie en fonction du champ, il est commode 
selon une suggestion de J. Hervé [26] d'effectuer un changement d’axes 


Piéfini par : 


VA y 


É RER RUES DÉMOS à et s —E=—Y. 


2 


ie ces notations, l'équation (4) devient : \ 


: 


à 


FR Ex 
È J sy |T 
Sa 4/2 
o1t encore : 
> ET A À Cous 
: Et = 
est l'équation d’une hyperbole d’asymptotes 
UPS: È RSI ERE 
= — +7, soit Es < 
J , ÿ J 
et =, sit: E=e+e. 


Û mr — — 1/2. 


Les fonctions propres de F, sont ici @, = «ff, p; = Puf, ps = Pêa. 
Le calcul est tout à fait analogue au cas où m, = + 1/2 : il suffit dans 


980 JACQUES HENNEQUIN 


le système (I) L 
un niveau d'énergie fonction linéaire de H, : 


de changer les signes devant v, et y». On aboutit ainsi à 


BlxB— Ba) ef 


va 3J1 
Here 
correspondant à la fonction d'onde antisymétrique @, = V3 
: VB Heu . 
deux autres niveaux E = — — + L + D’, avec 


représentés par des branches d’hyperbole d’asymptotes : 


MA 


J L V 
p——(,_#) 1,3% CR 


La figure 13 montre, en fonction de H,, les huit niveaux d'énergie 
ainsi obtenus. Les échelles sur les axes se rapportent au cas expérimen- 
talement étudié où A et B sont respectivement le phosphore et l’hydro= 


Ze 


Fig. Re Niveaux d'énergie de l'ion hypophosphoreux entre o et 1 gauss: 
Les flèches représentent les transitions permises (I à 4 : « raies du DES 


| phore», 5 à 8 : «raies de l'hydrogène », 9 : raie de combinaison). 
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gène ; la constante J est égale à 515 Hz, valeur trouvée pour l'ion PO,H3 
et la constante J,, non mesurable expérimentalement, mais de toute 
- façon très inférieure à J, a été prise égale à zéro. 

Pour repérer ces niveaux, nous reprendrons les notations de Pople [30]: 
“une lettre, s ou &, suivant que la fonction d’onde correspondante est 
“symétrique où antisymétrique, portant en indice à droite la valeur 
de mr. Nous affecterons de plus ceux dont l'énergie est fonction hyper- 
…bolique de H,, d’un indice prime et d’un chiffre permettant de distin- 
-guer les deux tels niveaux de chaque multiplicité mx = + 1/2. 


« 


_ Calcul des probabilités de transition. — Ce calcul nécessite la 
connaissance des fonctions propres de l’hamiltonien J€, correspondant à 
toutes les valeurs propres identifiées au paragraphe précédent. 


Luiltre stanher. 


a) Fonctions propres de JC. — Possédant déjà les fonctions propres 


“relatives aux quatre niveaux d'énergie qui sont fonctions linéaires 
bde H,, nous n’envisagerons maintenant que les quatre autres niveaux. 


# 
e 


Miveaux si. 


= Les fonctions d'onde de ces deux niveaux sont de la forme : 

# 

D Ÿ = &Ÿ1 + aoŸo. 

. 

£ : s Me. SAR Ce ln 2 

- Pour le niveau 15,9 d'énergie E=- + TE + D nous. choisirons 


a, —sin 0 et a, — cos Ô de manière à obtenir une fonction Ÿ norma- 

» lisée. 

. L'équation 4 — E s'écrit alors > am Ym = ES amÿm. Multipliant 
mr m 


- à gauche par dr et intégrant comme plus haut, il vient : 


D'am<n||m>=— Een, 


É—;-p) sin 9 + = cos Ô — 0 (5) 
sin 04 (5 +; —D) co 0 — 0. (6) 


La compatibilité de ces deux équations redonne l'expression de D; 
« l’une d'entre elles, par exemple (5), définit l'angle 0 : 


JA 
DE AE cos 8 D{r + cos 28) 


JIV2 T0 D sin 20 
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J | S ne | 

en posant D cos 20 — J1__AktDsin 20 — PT ce qui est possible d’après: 

: : 1e 4 J t l’angle O1 
l'expression de D. Dans toutes nos mesures, on a À > J/2 et l'angleb 


ainsi défini est compris entre r/4 et x/2. 
VB J — 3 


EE 


et a, s'obtiennent par une équation analogue à (5), soit : 


. C6 1) 
a J/V/2 nr NZ cos 6 


ASET 3 sin 0 * 
d2 Den J/4/2 


D les coefficients & | 


Pour le niveau 25, d'énergie E — 


La fonctiun d’onde de ce niveau peut donc s’écrire : 
d'= ÿ, cos 0 — ; sin 0. 
Niveaux s°_1,2- 
Ve TJ n 
ne. + D’ la 
fonction d'onde de la forme ® — ©, cos 0’ + 9: sin 0’, on trouve, comme 
précédemment, que l’angle 0’ est défini par les deux relations : 


Posant pour le niveau 15° ,, d'énergie E = — 


Te ; J 
D’ cos 20 = — (+) et D’ sin 20 
4/2 
Il est toujours compris entre x/4 et x/2. La fonction d’onde du 
niveau 25° 1, est alors @" = — ©, sin 0’ + 6 cos 6’. 


b) Probabilité de transition. — Les transitions entre les niveaux précé- 
dents sont induites par un champ radiofréquence H;= 2H, cos 2rw, 
avec H; <H,. L'hamiltonien correspondant, perturbateur de 3, s’écrit, 
si on évalue l’énergie en fréquence comme pour Je lui-même : 


R'—;MHcos2nw où Me—A[yl+y(l+1/)]=22y. 


La théorie des perturbations montre que la probabilité W, par unité 
de temps, d'une transition d’un état décrit par la fonction d'onde a à 
un état décrit par la fonction d'onde b, est proportionnelle à : | 


[< b|2yl]| a >P.g(v) 


où g(v) est un facteur de forme rendant compte de la largeur de le 
raie. Ici y ne peut être sorti de l'élément de matrice comme en cham} 


fort, car nous avons affaire à des noyaux d'espèces chimiques diffé 
rentes. ER 


sis 


den 


APN où à NO PRNNENNENERNNNEE 


* 
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» # F2. LA 9 
L'opérateur I, n'ayant d'éléments de matrice non nuls que pour 


Am = + 1, la règle de sélection est ici Amy; — + 1; comme de plus 
une transilion d’uu état symétrique à un état antisymétrique ou inver- 
sement a une probabilité nulle, le spectre comporte, a priori, neuf tran- 
sitions permises. Calculons pour l’une d'entre elles, par exemple celle 


du niveau 15°, au niveau 15,2, l'élément de matrice de M, #, soit : 


FR, 0+ Baxsin 0 vle+ y’ (+ fe) Eee sin 0’+axB6 cos0'>. 
V2 


L'opérateur I; fournit le terme (7/2) cos 6 sin 8’ ; les opérateurs |’ et J/’ 


fournissent tous deux le même terme égal à (x//24/2) (sin 6 sin 6” 


+ cos 0 cos 6’). La probabilité de la transition considérée est donc 
proportionnelle à : 


6 2 
Ê [cos 6 sin 6 + Ty cos (8 —0| g\wv). 


Le tableau [: indique les fréquences des neuf raies permises, avec les 
probabilités de transition correspondantes ou, plus précisément, des 
expressions proportionnelles au quotient de cette probabilité par le fac- 
teur de forme. Pour ces dernières, on a divisé le carré de l'élément de 
matrice par y?/4 et posé Y4/2/7 =)C: 

L'examen de ce tableau amène deux remarques. D’une part la cons- 
tante J, n'apparaît pas danses fréquences des raies conformément à un 


» résultat général de Gutowsky [20] selon lequel le couplage entre deux 


noyaux identiques ne peut être mis en évidence expérimentalement. 


… D'autre part, la probabilité de transition à fréquence zéro est nulle pour 
- les raies r et 2. 


Évolution du spectre en fonction du champ directeur. — 
a) Énergie mise en jeu dans la transition. — Cette énergie Av fixe la 
fréquence v du champ radiofréquence nécessaire pour induire la transi- 
tion lorsque le champ directeur a la valeur H,. Ces relations entre v 
et H,, déjà indiquées dans le tableau [, sont représentées de manière 
plus suggestive par la figure 14, qui fournit les fréquences des neuf 
raies permises en fonction du champ directeur variant entre o et 1 Gs, 
domaine où ont été effectuées les expériences. 

Les raies 1, 2, 3, 4 sont les raies qui, en champ fort, doivent être 
attribuées à l'élément À, ici le phosphore ; nous dirons, pour abréger, 
les « raies du phosphore ». On remarque que la raie 3 coïncide avec 
la raie du noyau de phosphore ne subissant aucune interaction indi- 


-recte. 


Les raies 5, 6, 7 et8 sont, suivant la même expression condensée, les. 
« raies de l’hydrogène ». Aucune d’entre elles ne coïncide avec la raie 


k 
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des protons non soumis à une interaction indirecte tels que ceux de | 
l’eau par exemple. Cette raie est figurée par le trait interrompu. : 

Enfin la raie g est une raie de combinaison dont la probabilité des 
transition est nulle en champ fort. | 


TascEau I. — Spectre d'un édifice du type AB. F 


Fréquence 
|Raiïe Transition Probabilité de transitiol 
en champ faible :: |en champ fort| 
(A M) (A > J) 

2 Ve e V 3J d 

I |S_ 3,2 > 25 1} ( : à Écues 2 DAV NI [— sin 0° + C cos 0/|? 
DEET 25} 12 Vs — D — D: VA [—sin sin 0’ + C sin (0° —6)]}? 
Sa + @ je € 
—1/2 7 41/2 VX VX 1 . 

, VB TV ol J 

4 NET Rs) ( ë s) dE 5, — D N'ES [sin 0 + C cos 0]? 
|| 5 [1 —+ 151 ’ J 9 À 
—1 2 1/2 + D—D D 'HR [cos 0 sin 6 + C cos (0° — 6)} 
£ 
2 VB + Va 3J J ÿ 
OMS 2 ES 10 ( : ) es D NE = [cos 0’ + C sin 0/1? À 
É ï 
NT AA È 
7 | 28__1j2 > 281,9 V3 — D + D’ “st; |Esin6cos0"+C cos (8 —6)} 
’ Var Va SU J 4 
8 2$1/2 > S3/2 ( : LR NU ES UE. [cos 0 — C sin 0]? 
RES te VCD ND! 2Vÿ — V, |[cos 0 cos 0” — C sin (8° —6)] 


1 2 3 4 S FCkKHz 


Fig. 14. — Spectre de l'ion hypophosphoreux : fréquence des raies en fonction 
du champ directeur. En trait discontinu : raie de l’eau de la solution. 


b) Intensité des raies. — L’intensité des raies est proportionnelle d’une 
part à l'énergie mise en jeu lors d’une transition, d’autre part à la pro- 


… babilité de transition dans le champ faible H;, où la résonance est 
- cbservée et enfin à la différence de population des deux niveaux entre 
… lesqitels s'opère la transition, écart de population obtenu dans nos expé- 
 riences par la polarisation partielle dans le champ H, de 20 kGs. Exa- 
 minons ce dernier point. 


Pour un système en équilibre thermique avec un thermostat à la tem- 
pérature T, la population d’un niveau d'énergie E, est proportionnelle 
à exp (— É,/*T). Evaluons une limite supérieure de E,/XT en prenant 
pour E, l'énergie du niveau le plus élevé, soit le niveau s3,2, dans le 


- champ H,—20 kGs. Alors Eva a] avec v5 85 MHz et 17 MHz. 


Pour T — 300°K, E,/XT est de l’ordre de 1075 : on peut donc limiter le 


- développement de l’exponentielle aux deux premiers termes. Par suite, 
la différence des populations de deux niveaux d'énergie E, et En est 


proportionnelle à E, — E,, soit encore à la fréquence de la transition 


à entre ces deux niveaux, dans le champ fort où ces inégalités de popu- 
! lation sont créées. Or, en champ intense, les spectres de l'hydrogène et 


du phosphore couvrent des domaines de fréquence qui sont respective- 
ment de l’ordre de J et 2J, soit environ 1/2 et 1 kHz, alors que les fré- 
quences elles-mêmes sont nettement supérieures à 1: MHz. Nous n’aurons 
donc que trois écarts de population à envisager : l’un relatif aux quatre 


_« raies de l'hydrogène », l’autre à « celles du phosphore » et la troisième 


à la raie de combinaison. Les deux premiers sont entre eux comme les 


Annales de Physique, 1967. 64 


ét C7 Fe vies 


We x As LR 


M'A 
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rapports gyromagnétiques des deux éléments, soit 2,47.et le troisième 
vaut 3,94 fois le second. 

Enfin le retour à la’ quasi-égalité de population caractérisant les 
champs faibles qui commence à s'opérer lors du trajet du liquide, 
pourrait, a priori, s'effectuer de manière différente pour les différentes 
raies. Nous examinerons cette influence du temps de relaxation spin= 
réseau lors de la discussion des résultats expérimentaux. 

Le tableau II indique, pour quatre fréquences du domaine étudié, les 
intensités relatives des raies, en pour-cent, calculées à l’aide des proba= 
bilités de transition et des différences de population. Il est plus naturel, 
du point de vue théorique, de comparer les intensités des raies à champ 
constant, car le rapport J/A est alors le même pour tout l’ensemble du: 
spectre. Nous avons cependant préféré effectuer une comparaison à fré- 
quence constante, car nos expériences ont été réalisées dans ces condi= 
tions. 


Tagzeau Il 


Intensités relatives en pour-cent des raies de l'ion PO,H; 
à diverses fréquences (valeurs calculées). 


Fréquence 

en kEz 3,975 2,525 1,675 1,275 
Raiïe € 0,62 0,58 0,33 o, 27 
Raie 2%" 0,78 0,77 ONTe 0,67 
Raïe 3 . o,8I O,8I 0,34 0,83 
Raie A :. 1,08 1,70 20 mor 
Raie 5 . 26,7 28,0 30,4 31 
Raie 6 . 25,9 26,5 27,5 27,5 
Raiïe "Te 227 21,8 27,4 x 20,6 
Raie Se DEN 2 18,4 11,9 9,4 
Raïe 9 . 0,32 T,4I 4,15 6,45 

CHAPITRE V 


Étude expérimentale 
du spectre de l’ion hypophosphoreux. 


Schéma d’ensemble du dispositif expérimental. — L’appareil-« 
lage comprend, outre la partie déjà utilisée pour l’oscillateur maser.* 
un dispositif de Bloch pour provoquer et détecter la résonance. Lei 
signal provenant de la bobine de réception de Bloch est injecté à l'entrée. 
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i du préamplificateur qui recevait dans la première partie le signal du 
“ maser et qui est ici suivi d'un amplificateur sélectif, d’un détecteur 
“ synchrone, piloté par un générateur basse fréquence qui excite par 
ailleurs les bobines d'émission de Bloch, et enfin d’un appareil enregis- 
“tireur. L'ensemble est schématisé figure 15. ) 
…. La bobine B qui provoque l'inversion des populations des niveaux 
… d'énergie nucléaire par passage adiabatique rapide et qui était indis- 
- pensable pour le fonctionnement en maser n’est ici nullement néces- 
 saire. Nous l'avons cependant conservée par raison de commodité. En 
effet lorsque cette bobine est soumise à la tension alternative convena- 
» ble, l’inversion de population qu’elle produit se traduit par un renver- 
sement du signal de résonance, et ce renversement est fort précieux 


NX 


Lx 


nY. 


nr PR NE NS ED LS CE SRE ET CRUE 


Fig. 15. — Spectromètre à R. M. N. pour les liquides en champ faible. 


xt Can 
(be (LATE) 


H,, — 20 kGs : champ de polarisation ; R : récipient de polarisation ; P : pompe ; 
B, : bobines d’'Helmholtz créant le champ directeur ; B, : bobine de récep- 
tion de Bloch ; B, : bobines d'émission de Bloch ; B : bobine de retourne- 
ment (facultative) ; BF: générateur basse fréquence RC ; PA : préamplifi- 
cateur cascode ; AS : amplificateur sélectif; D : détecteur synchrone; 
E : enregistreur. 


ue" 
a 


MAAOETT 


xt 


4 our identifier avec certitude des raies qui sortent à peine du bruit de 
nd. La figure 17 montre ainsi le passage de raies d'absorption à des 
Et aies d'émission par simple excitation de la bobine B. 

… Enfin, le liquide avec lequel nous avons travaillé est une solution 
“concentrée d’hypophosphite de sodium dans l’eau, à raison de 1 kg 
“d'hypophosphite pour 1 litre et demi d’eau. Cette solution à consistance 
irupeuse ne se conserve pas très longlemps et nous la renouvelions 


toutes les trois semaines environ. 


1 i 
£ 4 
. | 
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Production et détection de la résonance. — Nous avons employé 
un dispositif de Bloch classique représenté par la photographie 3 et 
fabriqué avec du plexiglas, du verre ou du bois à l'exception du 
cuivre des enroulements. De toute façon toute substance magnétique 
en est soigneusement bannie. 


a) Champ directeur H,. — Il est constitué d’une part, par le champ 
magnétique terrestre, soit 411 mGs dans la pièce où nous travaillons, 
dont nous avons compensé la composante horizontale, ici 231 mGs, et 
d'autre part par un champ auxiliaire vertical qui s'ajoute ou se retrans 
che à la composante restante du champ terrestre valant 340 mGs. 

Ce champ vertical est fourni par une paire de bobines d'Helmholtz B4 
de 28 cm de rayon : chaque bobine comporte en fait trois enroulements 
comportant respectivement 159, 30 et 10 tours de fil de 35/100 ; nous 
disposons donc de trois paires de bobines B,,, By et Bws- La première 
fournit un champ de 5,18 mGs/mA. A ce champ constant est superposé 
un champ de balayage fonction linéaire alternativement croissante et 
décroissænte du temps et provenant d’une des deux autres bobines; le 
courant de balayage est issu d’un amplificateur continu excité par une 
tension en dents de scie, obtenue à l’aide d’un potentiomètre continu à 
contact tournant à une vitesse de l’ordre de 1 tr/min. Nous verrons 
ultérieurement l'intérêt de la troisième bobine. : 

La composante horizontale du champ terrestre est compensée par deux 
bobines carrées dans une position analogue à la position d'Helmholtz 
soit une distance des plans des bobines égale à 0,545 fois le côté: 
L'orientation convenable a été obtenue à l’aide d’une boussole. La valeur 
du courant est la moyenne entre les deux courants, l’un inférieur, l’autre 
supérieur au courant assurant la compensation et tels que l'intensité 
du champ résultant soit la même : nous utilisons l’oscillation maser 
pour déceler cette égalité. 

Les courants continus nécessaires à la production de ces divers champs 
sont fournis par des batteries d’accumulateurs de très forte capacité 
— 150 AH — pour réduire au maximum les dérives. 


b) Bobines d'émission et de réception. — Les bobines d'émission B, sont 
des bobines d'Helmholtz d’axe horizontal de 12,5 cm de rayon. Elles 
sont alimentées par un générateur basse fréquence à résistance ca pa= 
cité. Nous avons testé la stabilité en fréquence de cet appareil à l’aide 
d’un périodemètre électronique : 3 heures après la mise en route, nous 
avons constaté une dérive en fréquence de 4. 10-4 durant 3 h. 30 mins 
Les différentes fréquences auxquelles nous avons opéré ont été systé= 
matiquemént choisies multiples impairs de 25 de façon à éliminer 
l'influence des harmoniques du secteur. L'échantillon est ainsi soumis 
à un champ rectiligne alternatif d'amplitude 2H, & 200 uGs : cett 


4 SPECTROMÈTRE POUR LA RÉSONANCE NUCLÉAIRE DES LIQUIDES 989 
4 


ï 
; amplitude de champ radiofréquence correspond au maximum du signal 
- d'absorption. 

La bobine de réception B; présente la structure b de la figure 10 et 
comporte 3 000 tours de fil de diamètre 40/100 : nous avons conservé 
- l'orientation la plus favorable au rétrécissement de la raie par rotation 
… du liquide. Cette bobine, d’axe horizontal, est placée par rapport aux 
… bobines d'émission dans la position de couplage minimum. Elle est 
… accordée à la fréquence de travail par des condensateurs au polystyrène 
et un condensateur variable à air. Le coefficient de qualité du circuit 
ainsi obtenu est Q — 32 à 2,1 kHz et présente un maximum égal à 38 


- à la fréquence 3,5 kHz. 


0e 


Appareillage radiofréquence. — a) Amplification. — Le signal BF 
recueilli aux bornes de B, et homologue du signal HF dans les expé- 
… riences usuelles de résonance en champ fort est appliqué à l'entrée du 
… préamplificateur cascode déjà utilisé précédemment. La tension qui en 
… sort est de nouveau amplifiée grâce à un amplificateur sélectif où la 
… sélectivité à fréquence variable est obtenue par une contre-réaction à 
… l’aide d’un pont à double T. 


b) Détection synchrone. — Deux processus de détection synchrone sont 
‘utilisés en R. M. N. Dans le premier, intéressant pour les raies larges 
et très employé en résonance paramagnétique électronique, on applique 
à la substance étudiée, outre un champ constant H, deux autres champs : 
l’un H’ variant lentement avec le temps de façon linéaire permet de 
balayer la raie, l’autre H” est un champ oscillatoire basse fréquence 
» d'amplitude très inférieure à la largeur de raie. La détection synchrone, 
- effectuée à la fréquence de ce dernier champ, fournit une tension conti- 
- nue proportionnelle à la dérivée du signal de résonance. Dans le second, 
le champ H” n'existe plus et la détection synchrone est faite directe- 
ment à la fréquence d’excitation de la résonance ou à la fréquence 
intermédiaire lorsque l’amplification est du type superhétérodyne, 
comme dans le spectrographe d’Arnold [2]: la tension continue obte- 
* nue reproduit alors le signal de résonance lui-même, signal d’absorp- 


at 


OPA METRE EE ME RTS SR ORNE 


rence. 

Le détecteur dont nous nous sommes servi, qui est du deuxième type, 
a déjà été utilisé dans notre laboratoire par Benoit et Ottavi [6] à une 
fréquence de 12 kHz. Il est représenté par la figure 16. La partie essen- 
tielle est un pont de quatre diodes au germanium Westinghouse G 500, 
qui reçoit, par l'intermédiaire de deux transformateurs basse fréquence, 
- d’une part en AA’ le signal de résonance amplifié e cos w{, d'autre part 
: en BB’, le signal de référence E cos (w{+ ©) provenant du généra- 


tion ou de dispersion suivant le réglage de la phase du signal de réfé- 
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teur BF ; son amplitude E est constante et sa phase @ réglable grâce au 
dispositif RC monté entre plaque et cathode de la première triode. 

Si E est très supérieur à e, ce qui est le cas puisque E vaut 10 Vete 
quelques dizaines de millivolts, on recueille en CC une tension propor= 
tionnelle à e cos #|cos wt|. Un filtre passe-bas isole la composante 
continue fournissant le signal d'absorption st ® — r/2 ou de dispersion 
SUD = 0e 

HT 5 


A (ss 


DT 1KkQ 
i 74  22kO0 34,7 kQ 
Signal — : x : fi) Se 
À pre x c'22kn 247 kN L 1kQ 
ECC 81 se 
S 


S:Sortie 


bobine de 
BLOCH 
0000 


sokn 


300 kAQ 


+ 
412 ECC 82 EF 80 


Fig. 16.— Détecteur synchrone. 


c\ Enregistreur. — Nous avons employé d'abord un voltmètre enregis= 
treur puis un galvanomètre antivibratoire fonctionnant en millivoltmètre 
et associé à un suiveur de spot. Dans les deux cas, nous pouvions, pour 
filtrer la tension sortant du pont de diodes, utiliser la propre constante 
de temps de l’enregistreur. En effet, une valeur plus élevée de celle-ci 
nous conduisait à balayer trop lentement pour ne pas être gêné par les. 
fluctuations du champ dans le laboratoire lors du passage sur une raie: 


Mesure de la constante de couplage J [25]. — La constante de cou- 
plage J entre le phosphore et l'hydrogène dans l’ion hypophosphoreux 
a déjà été mesurée par divers auteurs en particulier par Roux [35] et 
J.-M. Rocard [34]. Roux opérant dans un champ H, — 35 Gs fournit la 
valeur 121,1 mGs sans indiquer de précision, mais des résultats indi- 
qués par ailleurs par cet auteur laissent supposer une erreur absolue 
de 1 mGs. J.-M. Rocard, lors d’un travail effectué à 2 Gs, trouve 
J— 122 + 2 mGs. L'évaluation en gauss suppose que l’on envisage les 
raies d'un élément déterminé, ici l'hydrogène. Or cette constante tra- 
duit le couplage entre deux éléments; il est donc plus logique de 
l’exprimer en unités d'énergie ou en fréquence; le résultat de Roux 
devient alors sensiblement : J — 516 + 4 Hz. Nous avons repris cette 
mesure avec plus de précision, par le processus suivant : 
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” a) Mesure de l'écart des raies 5 et 7. — Opérant à une fréquence 
3 LS 97° Hz, fréquence dont les fluctuations étaient contrôlées au 
» périodemètre électronique, nous avons, grâce aux bobines B,;, fixé le 
- champ à la valeur correspondant à la raie 7. Puis un courant convena- 
- ble dans les bobines B,, faisait passer de la raie 7 àïla raie 5, dont 
… l'écart en champ était ainsi évalué directement et non par différence. 
Enfin un courant très faible, inférieur au milliampère, dans B,, nous 
permettait de tenir compte des fluctuations du champ terrestre. Le cou- 
rant | dans B,, était évalué en mesurant par la méthode d'opposition la 
chute de potentiel qu'il produisait en passant dans une résistance éla- 
» lon de r Q. Celui dans B,3, terme correctif, était connu grâce à un 
… ampèéremètre à 1 p. 100. Répétant la mesure une vingtaine de fois, 
…. nous sommes parvenus aux résultats suivants : 


v= 3 979,7 +o,i Hz [= 119,79 + 0,2, mA. 


… L'incertitude sur I provient essentiellement de la difficulté de pointer 
… les sommets des raies par suite des fluctuations du champ. 


b) Étalonnage des bobines B,,. — Elles fournissent un champ H = kl. 
Nous avons déterminé X à l’aide de la résonance des protons de l’eau de 
Ja solution à deux fréquences, l’une v, supérieure, l’autre y, inférieure à 
* la fréquence de résonance dans la composante verticale V du champ 
- terrestre, fréquences telles que les champs correspondants soient V+#l, 
net V— I. Nous avons dédoublé la partie du montage formée par le 
générateur BF, les condensateurs d'accord de la bobine de réception, 
- la chaîne d'amplification pour pouvoir passer très vite de v, à v, et 
- réduire ainsi l'influence des fluctuations de V. 

Les courants I, et I,, de valeurs voisines l’une de l’autre, étaient 
. mesurés par la technique précédente. 


Tenant compte des incertitudes sur v,, , I, et [,, nous avons trouvé : 


ke — 0,9645, + 0,0009, mGs/mA. 


c) Valeur de J. — Le point de départ du calcul est que l'écart des 
raies 5 et 7 à la fréquence v = 3 975,7 +o,r Hz est H; —H;— AH 
— 115,48 + 0,3, mGs. On voit que l’incertitude sur J provient pratique- 
ment de celle sur AH. < 
* Le tableau I indique les fréquences des raies en fonction de J et du 
À champ H qui intervient indirectement dans v, et À : nous mentionne- 
. rons cette dépendance par un indice rappelant la raie considérée. 

ÿ 
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ns 


Re à ‘ l : 
Nous arrivons ainsi à un système de trois équations déterminant les 


trois inconnues J, H; et H, : 


RU PS RTS 
Ve + A/R IA) a+ IAE 


RIRE". TRS PASS 
24/4 Ja +2 +1 4/ a+ Ja + 
HZ HAE. 


D IH 


5 


ee) | 


La résolution de ce système par approximations successives conduit & 
J = 515,0 + 1,5 Hz compte tenu des incertitudes indiquées plus haut» 
Le résultat est bien en accord avec ceux mentionnés au début de ce para= 


graphe. 


Étude expérimentale du spectre. — Nous avons soumis au contrôle 
de l'expérience les prévisions théoriques concernant l’évolution des: 
positions et intensités des raies lorsque le rapport J/A approche de 
l'unité. La figure 17 montre des « raies de l'hydrogène » de lion hypo=# 
phosphoreux pour deux fréquences extrêmes du domaine étudié, obte= 
nues avec un champ de polarisation H, — 20 kGs. La raie des protons? 
de l’eau de la solution pour la fréquence inférieure v — 1 375 Hz et la 
valeur H, — 3,5 kGs au lieu de 20, montre la sensibilité du dispositif 

Les intensités relatives des raies n’étant pas conformes aux prévis 
sions théoriques, nous avons craint une instabilité de l’amplificateur 
sélectif par rapport au générateur BF. Aussi avons-nous refait unes 
série d’enregistrements présentés figure 18 en supprimant la contre= 
réaction sélective par double T, le détecteur synchrone étant alors suf= 
fisant pour filtrer les composantes du spectre de bruit à une fréquencé 
différente de celle qui induit la transition. Contrairement à la figure 17% 
nous avons, à chaque fréquence, conservé la même amplitude dé 
balayage AH pour enregistrer les raies 5 et 6 d'une part, 7 et 8 d’autré, 
part : l'évolution du spectre est ainsi plus aisée à suivre. Remarquons 
enfin que la comparaison entre les raies obtenues et les intensités pré” 
vues fouruies par le tableau II laisse peu d’espoir d'observer les « raies 


du phosphore » et la raie de combinaison : effectivement nous n'avons 
pu y parvenir. | 


CPR. 


a) Position des raies. — Par une technique analogue à celle déjà utilis 
sée, soit pointé d’une raie par les bobines B;, et passage sur une aûtr 
par les bobines B,, étalonnées, nous avons, aux diverses PR 
étudiées, constaté à 1 p. 100 près l'accord entre théorie et expérience: 


SPECTROMÈTRE POUR LA RÉSONANCE NUCLÉAIRE DES LIQUIDES 993 


/ 


La précision inférieure à celle de la mesure de J tient au fait que nous 

14 pa Le . . . 

n'avons pas cherché à minimiser l'influence des fluctuations du champ 
par les bobines B;,, ce qui est une opération fort longue. 


* On peut aussi utiliser la figure 18 et comparer les écarts théoriques 
2 et mesurés entre les raies 5 et 6 d’une part, 7 et 8 d'autre part, puisque 
L 

3 Le 3. ce me de + x Ÿ Ex 

4 8. 7 6 5 

- 

L 

& 


a se nd 


LE 
y 


NC 


D à 


29 mG 
+ 


EN te1275 Ua 


de 6 655 6 ie 
: ee 
És S È 
ne 
4 
Ne ae De : ie 
MAO 5,3 MG 
.L187 m6, Are 
; ER À ; 4 
absorption emission raie de l'eau 
+ ne" 2 > 


( 


Fig. 17. — « Raies de l'hydrogène » de l'ion hypophosphoreux. 
3975 Hz; champ de polarisation H,, — 20 kGs ; 

1 375 Hz ; à gauche, raies 5 et 6 avec H, = 20 kGs ; 

à droite, raie de l’eau de la solution avec H,, = 3,5 kGs. 
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. | seu : : 
l'énorme signal de l’eau nous interdit d enregistrer les quatre raies en 
même temps. On ne peut s'attendre dans ce cas à la précision précés 
dente puisque les raies 5 et 6 sont au maximum distantes de 4 mm. Le 
tableau III fournit les éléments d’une telle comparaison. 


SA cr 7 Èe 
f=2525 Hz F-14975 Hz Re | 
“AP 225 inG AH=75 MG 1 AH<7S mé 
ee ae CES e 
Fe1425 Hz En  e . 
AGE MG EN AG 


ar | 


Fig. 18. — Evolution du spectre de l'ion hypophosphoreux ( 
gène ») 


«raies de l'hydro= | 


Pour un champ directeur variant entre 700 et 150 mGs environ: 


La précision obtenue dans la 
qu'en champ plus élevé pour des À 
pour le spectre du fluor de CIF, les raies 5 et 6 sont à peine résolues [30], | 
et elles ne le sont pas du tout pour celui de l'hydrogène de la 2-6 1 


i 


LA 
position des raies est bien meilleure 
cas analogues. Ainsi en champ fort 


2h. a r r 
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4 Tagzeau III 


Comparaison entre les prévisions théoriques 
; et les résultats expérimentaux 
- concernant la position des raies 
d'après les enregistrements de la fiqure 18. 


; AH56 | AH> 8 | AH; 8/AH; 6 

‘ Fréquence | | | 

2 en kHz | | | 

i calculé mesuré calculé | mesuré calculé mesuré 
* (mGs) (mm) (mGs) (mm) (mGs) (nm) 

6 2,525 10,75 55 34,2 FES 3,18 3,28 

: 1,075 11,7 4 49 16,5 4,19 4,12 

4 1,675 11,7 4 61 21,5 5,22 5:37 

a 1,425 NL 7 Sa 7 21 6,5 6 

<. 1,275 11,8 2 88 17,5 7:45 8,75 


_dine [30]. Même en champ faible, à 35 Gs, Roux [35] n’observe que 
… deux raies pour l'ion hypophosphoreux correspondant aux raies 5 et 6 
> d’une part, 7 et8 d’autre part confondues. 


b) Intensités des raies. — Nous  ihoureur mesurée 
avons comparé les hauteurs probabilité de 
d x transiti 
des raies mesurées sur les en- | 5 
- registrements de la figure 18, x raie 5 


-avec les valeurs théoriques 
contenues dans le tableau II, 
en formant le rapport valeur | 
mesurée sur probabilité de 
… transition. La figure 19 montre 
- les résultats obtenus en fonc- | 
tion de la fréquence et pour 
les quatre raies étudiées. On 
constate que les points se pla- 
… cent sur des paraboles ce qui 
“est normal puisque le coeffi- 
“ cient de qualité de la bobine 
… de réception et le quantum élé- 
:mentaire Av sont tous deux 


- proportionnels à la fréquence. 


Le fait que ces paraboles ne soient pas confondues révèle un comporte- 
f ment différent pour chacune des quatre raies : nous avons pensé à des 
Ë 
à 


Lo 


À 6 


(@] 


F(kKHz) 

[e) 1 2 

Fig. 19. — Comparaison entre théorie 
et expérience concernant l'intensité 
des raies. 
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temps de relaxation T, et T, variant d'une raie à l'autre conformément 
aux idées de Bloch [11] dont le calcul ne s'applique malheureusement 
qu’au cas des champs forts. RE | 

Pour évaluer T,, nous avons monté deux canalisations donnant des 
temps de parcours inégaux f, et {, entre le récipient de polarisation et 
la bobine de réception. En opérant à débit constant pour que le témps 
de polarisation dans l’électro-aimant demeure invariant, nous avons 
cherché les valeurs I, et I, du courant de polarisation, correspondant à 
t, et {,, telles que la hauteur de la raie soit la même : 


Le temps de relaxation T, est alors : 


to —t 
RER ElLINS 


Nous trouvons ainsi T, — 1,4 sec à 10 p. 100 près, sans pouvoir déce-= 
ler de différences entre les différentes raies. Les écarts constatés sur la 
figure 19 ne se justifient donc pas par des dépolarisations différentes 
lors du transport du liquide liées à des T, inégaux. 

Un autre facteur à envisager est le temps de relaxation transver= 
sal T, qui fait varier la largeur de raie. En effet, nous avons mesuré la 
hauteur de la raie et non l'intensité intégrée ce qui suppose le même 
facteur de forme g(v), ou le même T,, pour toutes les raies. Mais il est 
vraisemblable que dans nos expériences la largeur de raie soit due à 
l'inhomogénie du champ puisque pour l'eau nous avons trouvé 
T2 = 0,3 sec alors que le T, vrai est de l’ordre de 2 sec ; d’ailleurs, la 
figure 17 ne montre pas de telles différences de largeur. 

Il est enfin possible que, lors du trajet du liquide, des champs para* 


sites alternatifs induisent des transitions qui dépolarisent partiellement 
la substance de manière sélective. & 


: 


> 


CONCLUSION 


CE eds 


Nous avons étudié un procédé qui permet de remédier au manque dé 
sensibilité des spectromètres de R. M. N. en champ faible. Il consisté 
à soumettre préalablement l'échantillon à un champ élevé qui lui 
confère une aimantation nucléairé macroscopique plusieurs milliers 
de fois supérieure à l’aimantation d'équilibre dans le champ faible où 
la résonance est détectée. Le fait d'opérer sur un courant liquide 


entraine que la prépolarisation ainsi obtenue est réalisée de MADIÈES 


continue. . 
4 
ji 
«1 Les d Le 
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L'électro aimant nécessaire pour effectuer cette polarisation préala- 
* ble doit par ailleurs perturber aussi peu que possible le champ direc- 
teur de la R. M. N. : un tel électro-aimant présentant un champ de 
fuite très faible, soit 2 mGs à 2 m de l’entrefer où existe un champ de 
20 kGs, a été construit spécialement pour cet usage. 

—_ A l’aide de cette polarisation très intense, associée à une méthode 
proche de celle de l'échantillon tournant, nous avons pu faire fonction- 
ner un maser à R. M. N. dans des conditions plus favorables à la 
mesure précise des champs magnétiques. En effet, nous avons réussi à 
- supprimer l'augmentation de surtension du circuit oscillant par réac- 
- tion électronique qui était nécessaire dans la version primitive. Il en 
- résulte une diminution notable de l’entraînement de fréquence qui per- 
” met de suivre les variations relatives d’un champ faible tel que le 
champ magnétique terrestre avec une précision supérieure à 105. Nous 
… avons par ailleurs étudié théoriquement un procédé visant à annuler 
l'entrainement de fréquence au premier ordre : l’adjonction d'un 
second circuit oscillant couplé électriquement au premier sans être cou- 
plé au système de spins. 

Par le même procédé nous avons obtenu des spectres de haute réso- 
- lution dans des champs allant d'environ 1 Gs à moins de 200 mGs. La 
“substance étudiée, l’hypophosphite de sodium en solution aqueuse 
concentrée, présente une interaction indirecte entre le phosphore et 
l'hydrogène, caractérisée par une constante de couplage J. Dans le 
domaine de champ exploré, cette constante J est du même ordre de 
» grandeur que l'écart À des fréquences de résonance des deux éléments. 
Une circonstance voisine se rencontre en champ fort lorsque J est de 
… l’ordre du déplacement chimique 3. Dans les deux cas le spectre pré- 
- sente un nombre important de raies dont les positions et les intensités 
respectives évoluent lorsque le champ varie. Mais alors que ces raies 
sont difficilement résolues en champ fort, à cause de la petitesse du 
déplacement chimique, elles le sont beaucoup mieux en champ faible du 
- fait que le spectre couvre un domaine de champ important en valeur 
relative. ( 

La comparaison des résultats expérimentaux avec les prévisions 
= théoriques est donc plus aisée en champ faible : c'est ainsi que, en ce 
* qui concerne la position des raies, nous avons pu constater un accord à 
» 1 p. 100 près entre théorie el expérience, la précision n'étant limitée 
que par les fluctuations du champ. En tenant compte de ces fluctuations 
nous sommes arrivés à une mesure de la constante de couplage avec une 
précision de 3.10% supérieure à celle des mesures antérieures. 


ai 
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PLANCHE I 


a b 
Photo 1. — Signal d'absorption avec balayage en champ de 6 mGs. 


a) Bobine de structure a : Q — 80 (avec réaction). 
-b) Bobine de structure b : Q — 26 (surtension naturelle). 


Photo 2. — Oscillation du maser à 2,1 kHz sans multiplicateur de Q. 
Q du circuit 26 ; tension sur la bobine 0,23 mV eff. 


Photo 3. — Dispositif de Bloch pour l’étude de IS AM AN" 
en champ très faible. 
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ÉTUDE DE L'ACTION 
DES TEMPÉRATURES COMPRISES 
… ENTRE 20° ET 110° C SUR LA SENSIBILITÉ 
DES ÉMULSIONS IONOGRAPHIQUES 
AUX DIFFÉRENTS RAYONNEMENTS ( 


Par R. RECHENMANN 


AVANT-PROPOS 


Historiquement, la plaque photographique est la plus ancienne 
- technique de détection des rayonnements émis par les corps radio- 
actifs. L'utilisation des émulsions sensibles dans les laboratoires de 
- radioactivité n’a pourtant été que sporadique pendant de longues 

années. 

À partir de 1942, certains groupes de physiciens (M. Morand, 
HD Sr Tsien, P. Cüer à Lyon, GC. F: Powell, CG P: S. Occhialini, 
» C. M. Lattes, P. Cüer à Bristol) commencèrent à utiliser des plaques 
photographiques pour des expériences quantitatives en physique 
nucléaire et obtinrent de certaines firmes, comme la maison Ilford 
en Angleterre, qu'elles fabriquent des émulsions ionographiques à 
” grains fins concentrés. L'ère de l’utilisation quantitative des émulsions 
en physique nucléaire avait commencé. 

Les problèmes que posaient le développement et le fixage des émul- 
” sions nucléaires ont été résolus de façon satisfaisante dans les diffé- 
“ rents laboratoires, et l'amélioration des méthodes devenues classiques 
… est activement poursuivie. 

L'influence des conditions de température et d'humidité au moment 
= de l'exposition n’a jusqu'ici été étudiée que d’une manière très frag- 
- mentaire, Cette thèse a surtout été consacrée aux variations de sensi- 


A ATEN 


@) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Strasbourg 
pour obtenir le grade de Docteur ès sciences physiques et soutenue le 
17 juin 1960 devant la Commission d’examen. 


Annales de Physique, 1967. 65 


1002 R. RECHENMANN 


bilité des émulsions ionographiques en fonction de la température! 
avant, pendant ou après l'exposition, dans un domaine compris, 
entre 20° C et 110° C ; l'étude phénoménologique de l’action de là 
chaleur sur les Lonches sensibles doit non seulement apporter de: 
nouvelles idées sur la formation de l’image latente, mais aussi ren! 
seigner les utilisateurs sur les effets dus à la température de la 
plaque avant, pendant ou après l'enregistrement des particules. 

Nous venons de dire que notre oi devait d’abord contribuer: 
à l'étude de l’image latente dont le mécanisme n’est pas encore élus: 
cidé. Or, la connaissance de la nature de cette image latente ainsi 
que des processus amenant sa formation est d’une importance pri- 
mordiale si l’on envisage certaines applications comme la discrimi 


nation. 
We La théorie de Gurney et Mott proposée en 1938 avait été pendant 
DE longtemps à l’origine de nombreux travaux dans les laboratoires de 


photographie, et les idées de base en sont encore admises aujourd’hui. 
Différents auteurs ont remanié et complété les hypothèses de Gur- 
ney et Mott ; ces dernières années, ce sont surtout Mitchell et P. Cüer 
qui ont apporté des idées nouvelles dans ce domaine controversé: 
Nous nous sommes proposé d'étudier dans cette thèse l’évolution 
des phénomènes dus aux températures comprises entre 20° et 110 
dans les émulsions ionographiques, ainsi que leur influence sur la 
granulation ou la largeur des traces de particules chargées de diffé= 
rentes natures, pouvant conduire éventuellement à une meilleure 
. discrimination entre ces particules. 
Dans un premier chapitre sont décrits les appareils construits en 
cours de réalisation de nos travaux. 
Le deuxième chapitre est consacré à la description head 
gique de nos résultats ainsi qu'à une interprétation basée sur les 
théories actuelles de l’image latente, notamment celle de la dispersion: 


>, 


CHAPITRE PREMIER 


Dispositifs expérimentaux. 


a di en ven 6 3e y ges CARE a SE 
RE Li 2 Se 0 2 
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donner une description sommaire, 
Les plaques sont disposées horizontalement au fond d'un caisson 


Me I. — Étuve à exposition. 

PA j Dans nos expériences, les plaques doivent être portées à une tempé- 
SA rature bien définie pour y être exposées à différents rayonnements 
Na _ À cet effet, nous avons construit une étuve sèche dont nous soi 
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PLANCHE I 


Fig. 1. — Étuve. Couvercle utilisé pour les expositions 
à la lumière longue ou brève. 


Fig. > — Vue intérieure de l'étuve. 
Dispositif servant aux irradiations alpha. 
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PLAncuE II 


Thèse RECHENMANN 


Fig. 3. — Microscope. Photomètre. 
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PLANCHE III 


1 
\ 

{ 
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M ME 


Fig. 4. — Platine. 


a) Tambour à cliquet. 

b) Vis de centrage du condensateur. 

c) Commande de rotation de la platine autour de l’axe optique. 
d) Commande de l'inclinaison de la platine. 

e) Bouton actionnant le condensateur, 
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a) Exposition à 20°. 


b) Exposition à go°. 


2. 20. — Traces 6 dans des émulsions C à, 
81088. : — 2000 x, développement à l'ID 19. 
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à doubles parois entre lesquelles on a comprimé de la limaille de 
en Ce caisson est entouré d’une résistance chauffante commandée 
par un thermomètre à contact ; ce dernier plonge dans un bloc de 
cuivre faisant corps avec le porte-plaques et indique au 1/4 de degré 
près la température de la plaque. Tout le système est placé à l’inté- 
rieur d’une enceinte calorifugée. Ce dispositif permet d'obtenir une 
“ondulation de très grande paose (de l’ordre de 30 minutes) et de 
faible amplitude, inférieure à 1° C au-dessous de 80° C, et à 1°5 C 
au-dessus de 80° C. 
Pour l'exposition aux rayonnements « et B, un dispositif d’exposi- 
tion monté sur le couvercle du caisson est commandé de l'extérieur 
“(fig. 2). La source $ est recouverte d’un obturateur en plomb pen- 
dant la durée de réchauffement de la plaque ; l’exposition se fait par 
dégagement de l'écran de plomb. 

Les expositions à à la lumière ou aux éclairs d’un flash électronique 
“se font à une distance de 66 cm, suffisante pour obtenir un éclaire- 
ment uniforme sur toute la surface de la plaque, à travers une glace 
… rectifiée formant couvercle du caisson et un obturateur iris placé sous 
l'ampoule (fig. 1). 
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II. — Séchoir par gradient de température. 


Un séchoir utilisant les gourants de convection entre deux éléments 
à température différente a été mis au point en vue du séchage des 
“couches sensibles, soit après développement, donc avant les mesures 
Re soit après la coulée d’émulsions liquides. 

D Une description détaillée de ce dispositif a été publiée (1). 


€ 
4 III. — Microscope. Photomètre (fig. 3). 
à 
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Les spots dus à l’irradiation des émulsions aux différents rayonne- 
. ments ont été mesurés globalement, d’une façon standard, à l’aide de 
- densitomètres de conception classique. Mais il était nécessaire du 
“point de vue corpusculaire de mettre en évidence les variations de 
D cuiaton ou de largeur de traces dues à l’action de la haute tempé- 
rature, et ceci à l'échelle microscopique correspondant à l'observation 
habituelle des émulsions ionographiques. 
Il s'agissait donc de trouver la solution et, si possible, une solution 
“unique aux deux problèmes différents : 


— mesurer la largeur de traces corpusculaires, 
— déterminer la granulation d’une trajectoire. 
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Plusieurs appareils répondant à ce programme ont déjà été réalisés: 


| entre autres par M. Cecarrelli et G. T. Zorn (2) ; Kayas et Morellet (3)! 


Van Rossum (4) a utilisé un prisme tournant afin d'obtenir Id 


: balayage de l’image devant une fente fine ; pour avoir un contraslé 


constant dans toute la profondeur de l’émulsion, il a mis au point wi! 
éclairage par fente. 192 + 

Della Corte (5) monte sur un microscope Koristka MS 2 à la plat« 
de l’oculaire une lentille divergente et un miroir oscillant qui envoie 
l’image de la trace sur une fente et un photomultiplicateur relié à uw 
oscillographe. RSS 

Ont aussi publié des descriptions d'appareils photométriques 
M. Blau, R. Rudin et S. Lindenbaum (6) ; Demers et Mathieu (7) 


.von Friesen et Kristianson (8) ; Waldeskog (9) ; Roberts æ 


Young (10). 
Nous conformant aux conseils de M. le Professeur P. Cüer, nou: 
avons adopté certains des principes de l’appareil de Van Rossum () 
En différentiant par bandes l’image réelle d’un champ rectam 
gulaire contenant un segment de la trace étudiée, nous obtenons il 


profil photométrique longitudinal ou transversal de cette trace suivam 


la direction du balayage, donc le nombre de grains ou la largeur dh 
segment de trace. La réalisation pratique de ces principes a posé di 
nombreux problèmes d'ordre mécanique, optique et électrique don 
nous allons donner les solutions qui nous semblaient les plus adé 


quates. 


é : 
A) Description. — 1) Partie mécanique. — Dans le but d’assure 


‘une bonne stabilité mécanique, ainsi qu’un centrage optimum de toù 


le système, nous avons fait couler un col de cygne en bronze dans 
face antérieure duquel a été fraisée une queue d'aronde. Les diffé 
rentes pièces optiques ont été montées sur des supports assemblé 
sur la queue d’aronde et centrés au 1/100 de millimètre. L 

Pour que les erreurs entachant les mesures ne deviennent pas prol 
bitives, il est indispensable que la trace étudiée soit bien au poini 


parfaitement horizontale et parallèle à l’axe de la fente de cham 
-(v. Partie optique). Nous avons utilisé la platine (fig. 4) mise au poit 


au laboratoire par MM. J. Combe et Liess (r1). 

Un charriot mobile « Stiassnie » permet de placer la trace à ex! 
miner sous l'objectif. Ce chariot est vissé sur une plaque circulañ 
divisée en degrés, commandée par engrenage, qui peut tourner tn 
lentement autour de l’axe optique du microscope. Chaque tour 
bouton correspond à 1 degré ; on peut apprécier la minute. 


() Que nous tenons à remercier pour la bonne grâce avec laqueile 


nous à fait parvenir tous les renseignements qui pouvaient nous être util 
au début de ce travail. 


"ACTION DES TEMPÉRATURES SUR LES ÉMULSIONS IONOGR: APHIQUES 100! 


Si la trace est inclinée, on peut la rendre horizontale grâce à un 
mouvement de bascule qui fait tourner la platine autour d'un axe 
fictif coupant l’axe optique à la hauteur de la trace. Ce mouvement 
est contrôlé par une graduation dont chaque division correspond à 
une 1/2 minute, 

” Une fois la trace convenablement placée, un système à cliquet per- 
“met de lui imprimer un mouvement très fin (pas de 0,5 mm) pour le 
“déplacement cellule par cellule (en général ro u). Le cliquet peut 
être déconnecté si l’on désire un mouvement continu. L'erreur sur 
“une cellule de 10 y est inférieure à 1 w ; sur une trace de 150 LL, 
lerreur globale ne dépasse pas 4 u, donc 2,5 p. 100 (!). 

…._ La montée de la platine pour la mise au point se fait par une 
“commande hydraulique. Un tour de vis correspond à 350 & en montée 
rapide, à 25 u en montée lente, ce qui permet d'ajuster aisément 
“le quart de micron pour la Photometrie granulaire. 


» 


2) Partie optique. 
“les émulsions épaisses, le contraste, c’est-à-dire la variation de l’inten- 
ité lumineuse due à la présence de la trace, est jusqu'à deux fois plus 
faible si l’on passe de la surface au fond de la couche, ceci avec un 
éclairage ordinaire. 

3 Dans cet ordre d'idées et en vue de diminuer la diffusion de la 
Jumière au voisinage de la trace, nous avons réduit la surface éclairée 
au minimum en formant au sein de l’émulsion l’image d’une fente 
éclairée limitée en longueur (< 150 y) et de largeur réglable ; ce 
résultat a été obtenu par le montage optique que nous allons décrire 
Succinctement (voir schéma fig. 5) : 

2 Une ampoule à ruban de tungstène Mazda de 150 W (10 V, 15 A) 
“est utilisée comme source d'éclairage ; un système de lentilles collec- 
Mrices (L, et L,) concentre la lumière sur une fente réglable (fente 
d'éclairage) tenant lieu de diaphragme de champ ; cette ‘fentense 
trouve dans le plan focal d’une lentille L, qui donne un faisceau 
parallèle limité par le diaphragme d'ouverture D. 

Finalement, le faisceau est repris par un objectif 30 x Koristka à 
“grande distance focale (3 mm). Un verre dépoli peut être adapté à 
la fente d'éclairage pour les mesures avec une grande fente de champ 


Où la largeur de l’image du filament serait au ftiante 
ne. 


Réalisation pratique. — Nous avons disposé tout le système verti- 
“Calement sous le.microscope, le faisceau lumineux traversant les évi- 
dements réalisés dans ce but à travers le socle et le piston supportant 
a platine. ; le centrage, indispensable pour l'obtention d’un éclairage 
niforme, a été réalisé optiquement et mécaniquement avec soin. 


(1) Réalisations de M. R. Oswald. 
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i Ï ” radi érature important 

Pour éviter la formation d’un gradient de température in po 

par conduction ou par convection, nous avons suspendu à ie re sous 

iCTOS ; indé isolée thermis 

la table du microscope une lanterne, indépendante et : 
quement. à e Pa 

À l'intérieur est disposée l’ampoule à ruban de tungstène, ainsi qué 
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condenseur 
30 x 


D---Diaphragme 
d'ouverture (iris) 


À 
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Fig. 5. — Schéma du dispositif d'éclairage. 
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à 
le système de lentilles formant condensateur, La fente d'éclairage est 
montée directement au-dessus. 4 

L'objectif et le diaphragme d'ouverture sont tenus par une griffe 
qu'un bouton actionnant un système d’engrenages-pignon-crémaillère,. 
qui démultiplie dans le rapport de 1 : 25, permet de faire coulisser 
sur une queue d’aronde usinée à la base du col de cygne. L'image de 


# 


| 
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la fente d'éclairage étant mise au point, on ne touche plus à ce réglage 

ë k k Lo gb >| 
“et pendant toute la durée des mesures la distance entre les deux 
objectifs reste fixe. 


b) MIicROSCOPE-PHOTOMÈ Toir 5 
) MÈTRE PROPREMENT DIT (voir fig, 6). — Un 


objectif à fort grossissement (Stiassni se = ] 
| j g ssnié ;° OÙ donne une image 
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k objecté condensur 

: : Fig. 6. — Schéma du microscope-photomètre (partie supérieure). 


réelle de l’objet dans un plan, où un diaphragme formé de 4 lèvres 
… mobiles, indépendantes, soigneusement rectifiées, finement réglables 
… par des vis micrométriques, permet de délimiter dans le champ une 
surface rectangulaire de côtés variables (fente de champ). 

* L'image formée par l'objectif peut être observée au binoculaire 
“d'une rallonge photographique Leitz, dont le tube vertical a été 
pourvu d’un oculaire à projection (positif) grandissant 6 fois. Un 
objectif photographique concentre l’image définilive sur une fente 
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fine réglable, appelée fente de mesure ; celle-ci explore l’image réelle 
de la cellule de champ formée dans son plan. 


# 


Pratiquement, le mouvement relatif des deux fentes est obtenu en, 


faisant tourner entre l'objectif photographique et la fente de mesure, 
autour d’un axe parallèle à cette dernière, un prisme parallélépipé- 
dique à base carrée de 2 cm de côté, dont deux faces opposées sont 
rectifiées et les deux autres noircies. La rotation de cette lame à 
faces parallèles dévie le faisceau lumineux, donc fait passer périodi- 
quement (deux fois par tour complet) l’image de la fente de champ 
devant la fente de mesure. C’est un petit moteur électrique alimenté 
par accumulateurs qui anime le prisme d’un mouvernent uniforme 
avec une fréquence de l’ordre de 600 tours/minute. 

La lumière traversant la fente de mesure arrive sur la photocathode 
d’un photomultiplicateur placé directement au-dessus (voir Partie 
électrique). 

Le système prisme-moteur-fente de mesure peut prendre deux posi- 


tions différentes par rapport à l'axe optique suivant que l’on désire. 


obtenir le profil longitudinal ou transversal : la fente d'analyse est 
parallèle à la trace dans le cas de la détermination du profil transver- 
sal, perpendiculaire à celle-ci pour le comptage de grains. 


3) Partie électrique (fig. 7). — La détermination du flux lumineux 
périodique traversant la fente de mesure est aisée : il suffit de le 
transformer en impulsions électriques mesurables, La solution la plus 
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Fig. 7. — Schéma des circuits électriques. 
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élégante, déjà adoptée par différents auteurs, consiste en l’utilisation 
- d’un piotomultiplicateur dont la sortie est reliée à un oscillographe 
cathodique que nous utilisons pour nos mesures. 

Comme photomultiplicateur nous avons utilisé le R.C.A. 6 342 dont 

…le pont de résistance est alimenté par une haute tension C.R.C. 
réglable et stabilisée. 

La sortie du photomultiplicateur fournit des impulsions de l’ordre 
-de 50 mV ; elle est branchée, par l'intermédiaire d’un amplificateur 
interne, aux plaques Y d’un oscillographe C.R.C. O.C. 422 à grand 
écran (16 cm). Cet oscillographe n'est pas utilisé pour les mesures. 

- proprement dites ; l’image formée sur son écran est dessinée automa- 
“tiquement sur papier par un système traceur de courbes électronique- 

__enregistreur. 

— En effet, la fréquence des impulsions (400/minute) étant nettement 

trop élevée pour un enregistrement direct, nous étions obligés de 
passer par un dispositif intermédiaire ; ce traceur de courbes a été 

: construit () d’après le principe d’un appareil publié par Hertz et 
- Müller (r2). 

_ En réglant soigneusement le traceur de courbes l’image dessinée 

est proportionnelle au profil sur l'écran de l'oseilloscope. 


B) Fonctionnement. — 1) Principe. Mesures. — Avec le système 
D our que nous utilisons, l’obtention des grandeurs mesu- 
- rables se fait en_trois étapes : le réglage de l’image photoélectrique 
. sur l’oscilloscope, puis l'enregistrement, enfin les mesures et l’inter- 
- prétation sur l'enregistrement des profils. 


L 
c- 
i: 


” PRINCIPE. — Nous allons d’abord décrire succinctement les proces- 
sus d'analyse de l’image de champ schématisés sur la figure 8 : 

à a) ProriL LONGITUDINAL. — Le balayage est perpendiculaire au 

» grand axe de la fente de champ, les grains individuels sont enregistrés. 


- comme le montrent les schémas (a’) et (b°). 
Dans ce cas, fentes de champ et d'éclairage sont fermées au 


> maximum. 


b) PROFIL TRANSVERSAL. — La fente de mesure est parallèle à la 
trace ; en (a), le mouvement indiqué de la fente de mesure a comme 
» conséquence l’image photométrique (b). 

Dans cette catégorie de MN pE: nous ouvrons la fente de champ 
à une largeur d'environ 5 fois la largeur moyenne de la trace, les 
bords de la fente d'éclairage coïncidant pratiquement avec ceux de 


la cellule de champ. 


: 


(4) Réalisation technique de M. J. J. Nehlig et M. G. Rech. 


N Pr 
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Avant l'étude des deux sortes de profil, la fente de mesure est réglées 
Q TS 54 > 13 D 
une fois pour toutes afin que sa largeur soit de l’ordre d’une fraction 
du diamètre d’un grain de l’image. 


balayage transversal 


de, | 


balayage longitudinal 


Fig. 8. — Analyse de l’image. 


MESURES. — Sur la figure g, on peut voir les photographies de” 
différents enregistrements de profils transversaux et longitudinal pro- 
portionnels aux impulsions visibles sur l’oscilloscope. Nous avons 
ainsi la possibilité de conserver un document sur chaque cellule. 


a) PROFIL LONGITUDINAL. — La détermination du nombre de grains, ” 
d’amas ou de lacunes est immédiate si l’on enregistre le profil longi-! 
tudinal ; la longueur des amas ou des lacunes peut être mesurée sur 
l'enregistrement. 


b) PROFIL TRANSVERSAL. — Nous avons défini les quatre grandeurs 
mesurables comme suit : 
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: Nous appelons L la largeur du puits à mi-hauteur, proportionnelle 
à l’écartement de la fente de champ. La profondeur du puits H 
correspond à l'éclairement maximum après traversée de l’émulsion 


— 


E — a = 
21 r SE 
= — 


22 
20 
Ê] 
18 
16 
5 


| 


ll 
III 
£ fl + 


10 
9 
$ 
7 
6 
5 
4 
g 
) 
2 
1 


HE ] AA HILL 
ll 
[ENT 
ll EU 


TT 
il 


l | LULU 


[D 
| 
Il 


ol 
1] 
2 


Li 
| 
| 


il ff fil LLL 


À 
x 
| 


4 


“ La hauteur À du profil donne l’opacité de la trace ; la largeur 
mi-hauteur À est proportionnelle à la largeur de la trace. 

Pour les déterminations de H et de h, il faut d’abord définir le 
fond du puits correspondant au champ rectangulaire éclairé, surtout 
près de la trace quand il s’agit de mesurer h. Ainsi, pour chaque cel- 
lule, nous notons les défauts visibles dans le champ (gros amas, 
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taches de révélateur, etc.) ou les rayons à assez longs qui peuvent 
altérer la forme de la base de l'enregistrement ; nous en tenons 


compte lors du dépouillement. 
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Fig. 9 bis. 


Dans nos travaux, nous avons utilis 
nous à fourni les informations 
dont nous avions besoin. 

Mais, en nous référant à la figure 8, nous voy 
manières d'interpréter les enregistrements 
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il 
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é le balayage transversal qui 
photométriques et méthodologiques 


ons qu'il y a deux 
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1) Détermination de la largeur de la trace. — Cette largeur est pro- 
portionnelle à À, c'est-à-dire à l'épaisseur à mi-hauteur du profil dù 
à la trace. | 

Nous appliquons ce type de mesure aux traces épaisses et continues 
(ions lourds, particules « développées par des révélateurs totaux) : 
en effet, les variations en épaisseur d’une trace continue ne doivent 
avoir théoriquement aucune influence sur À si l’on suppose le grain 
d’Ag développé parfaitement opaque ; en pratique, À varie faible- 
ment d’une trace à une autre et, en fonction du parcours résiduel, le 
long de la trace ; par contre, les variations de À suivent fidèlement 
l'évolution des largeurs des tronçons de traces étudiés. Par exemple, 


2 k : ; 
pour une trace de néon, ;; varie de 23 p. 100 sur 110 p, tandis que À 
varie de 61 p. 100 sur le même parcours. 


2) Détermination de l’opacité de la trace. — Ce type de mesure se 
pratique sur des traces discontinues, par exemple sur des traces 
d’alphas révélées à la pyrocatéchine. 


h : 
Dans ce cas, nous mesurons À et nous calculons & ; H peut varier 


notablement d’un endroit de l’émulsion à l’autre pour diverses rai- 
sons : inhomogénéités, taches de révélateurs, traces croisant le champ 
à un autre niveau de la couche, etc. 
L'opacité telle que nous l’avons définie, c’est-à-dire le rapport À 
H 2 
est fonction du nombre et de la taille des lacunes ; il serait possible 
qu'elle dépende aussi de la transparence des grains développés. 

3) Finalement, dans certaines applications où il s’agit de discri- 
miner des événements extrêmement proches, il peut être intéressant 
de calculer la surface des profils donnée en première approximation 
par le produit À x h. 


2) Étalonnage de l'appareil. — Le microscope-photomètre dont nous 
venons de donner une description détaillée est un appareil assez com- 
plexe ; nous avons néanmoins porté nos efforts, au cours de la 
réalisation mécanique entre autres sur la simplification des réglages ; 
les centrages optiques, par exemple, sont obtenus une fois pour 
toutes ; les éléments de l’appareil peuvent être démontés sans qu'il 
soit nécessaire de les recentrer. 

Comme l'ont d'ailleurs déjà signalé d’autres auteurs, il est impos- 
sible d'exécuter des mesures précises sans remplir avec rigueur cer- 
taines conditions que nous allons énumérer ci-dessous. 

Il est indispensable que la trace soit parfaitement mise au point, 
parallèle à l’axe de la fente de champ ; il faut que le tronçon étudié 
se trouve dans un plan perpendiculaire à l'axe optique. La platine 


que nous utilisons nous permet de répondre à ces exigences. [a fente 
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A drap 


d'éclairage doit être bien centrée et mise au point dans le plan de læ 
trace. Dans une série de mesures, la tension alimentant le P. M, 
l'ouverture du diaphragme, la largeur des fentes sont maintenues” 
rigoureusement constantes. 

Dans le cas du balayage transversal, il fallait commencer par véri- 


largeur 


SO 


146 6,57 13,87 217 î 
j de champ en Jp 

Fig. 10. — Variation de la largeur d'enregistrement 

en fonction de la largeur du champ. $ 


fier la proportionnalité entre la largeur réelle d’un objet (dans all 
plupart des cas, la trace ou le tronçon de trace à mesurer) et la lar- 
geur déterminée sur l'enregistrement correspondant. Nous avons fait 
varier la largeur de la fente de champ (étalonnée au micromètre + 
oculaire) et mesuré la largeur enregistrée, c’est-à-dire L. i 

La courbe de la figure 10 montre que nous avons bien proportion- » 
nalité dans un domaine plus large que celui utilisé habituellement i 


4 
” 


fs 
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en effet, dans nos mesures, la fente de champ est écartée au maximum. 
+ d'un intervalle correspondant à 14 w dans le plan de l’émulsion. 
Nous avons défini la largeur d’un segment de trace par le pro- 


ë À ; : ; 
duit a. , a étant la largeur réelle en microns de la fente de champ, 
déterminée au micromètre oculaire. 


MESURE PHOTOMÉTRIQUE DE TRACES D'IONS LOURDS. — Nous avons 
mesuré les largeurs de traces dans une plaque Ilford G 5 exposée au 
synchrocyclotron de Berkeley à des ions de carbone, de néon et 
d’argon d’une énergie de 10 MeV par nucléon. Sur Ja figure 11, sont 


a (y) 


95 


50 100 150 


Fig. 11. — Largeur moyenne de traces d’ions lourds 
en fonction du parcours résiduel. 


+ 
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représentées les largeurs moyennes sur 10 traces en fonction du 
parcours résiduel. La discrimination que nous obtenons par cette 
première série de mesures est satisfaisante, surtout pour des parcours 
résiduels au-dessous de 80 & ce qui est très important dans les applis 
cations nucléaires. 

Le microphotomètre que nous venons de décrire est d’une grande 
souplesse d’emploi ; il se prête à toute une gamme de mesures # 
discrimination de particules par détermination de largeurs ou de 
transparences, comptage de grains, d’amas ou de lacunes. 

Un autre avantage de notre appareil consiste en sa platine orien: 
table, permettant de disposer d’un choix beaucoup plus grand de 
traces mesurables. Enfin, l’enregistrement de profils nous laisse la 
possibilité de vérifications ultérieures. 


CHAPITRE II 


La littérature est surtout abondante dans le domaine des phéno* 
mènes photographiques aux basses et aux très basses températures: 
Nous citons pour mémoire les très belles expériences de Webb et 
Evans (13) ainsi que les études de M" Debeauvais-Wack (1x4) sur 
le comportement des émulsions nucléaires entre 0° et — 180° ; l’inter- 
prétation en est en général relativement aisée, la phase ionique étant 
bloquée au-dessous de — 120°. 

Pour les températures supérieures à 0°, les résultats sont peu 
cohérents, voire très souvent contradictoires. Mais on verra, dans les 
études phénoménologiques qui vont suivre, que ces contradictions né 
sont qu'apparentes ; en effet, il ressort de nos expériences que les 
variations de sensibilité avec la température d’exposition dépendent 
d'un grand nombre de facteurs. Tous ces paramètres ont varié aveé 
les auteurs et sont à l’origine de la grande diversité des résultats 
publiés dont nous allons donner ci-dessous un bref aperçu. 

En 1891, J. J. Acworth a observé un abaïssement de la sensibilité 
aux températures élevées (15). 

Dans les années qui suivent, les publications mentionnent une 
faible influence de la température entre — 39° et 90° CG (16), un 
accroissement (17) ou une diminution de la sensibilité (18), enfin une 
augmentation des densités obtenues par l'élévation de la tempéra- 
ture avant ou après exposition à la lumière (19). 

D'autres auteurs notent le déplacement de la sensibilité spectrale 
avec le rouge (20), un accroissement du voile au-dessous de 60° C (21), 
une augmentation du y avec la température (22). 1 


Belliot (23) observe une inversion comparable à celle produite par 
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effet Herschel sur des émulsions exposées à la lumière, puis sou- 
mises à une chauffe prolongée. | 

Les effets de l’action des hautes températures sur les émulsions 
vierges (24), sur la sensibilité spectrale (25), ainsi que les modifica- 

“tions de l’image latente résultant d’une seconde exposition à 
chaud (26) ont également été étudiés. 

Enfin, Alvial (27) a irradié des émulsions ionographiques NTA, 
NTB et NTB 3 avec des particules « à des températures comprises 
entre 20° et go°. 

| Une étude systématique du comportement aux températures supé- 
. rieures à 20° d'émulsions photographiques données, dans des condi- 
tions expérimentales bien définies, semblait s'imposer. En plus de 
son intérêt au point de vue applications ou théorie, ce travail pouvait 
… apporter quelques éclaircissements sur l’origine des divergences entre 
- les constatations des auteurs que nous venons de citer. 


I. — Considérations générales. 


Dans les interprétations des résultats expérimentaux que nous allons 

exposer par la suite, nous nous sommes basés sur les théories de 
- Mitchell (28) et de P. Cüer. 
…._ La théorie de Mitchell est devenue classique et nous n’entrerons 
pas dans les détails à son sujet. Mais nous tenons néanmoins à remar- 
quer que l'instabilité des petits amas Ag, Ag9, Ag se trouve certai- 
nement accentuée à mesure que l’on élève la température d’exposi- 
tion ;: il est même probable que les germes plus importants 
- (Ag,', etc.), stables à la température ordinaire, le sont moins si l’agi- 
> tation thermique devient importante, les ions AgT étant libérés par 
… effet tunnel : ce phénomène provoquerait l’évaporation à haute tem- 
- pérature des petits amas formés à 20° et favoriserait la formation de 
gros germes lors des expositions à chaud. Dans le même ordre d'idées, 
- Ja probabilité d’évaporation des électrons capturés dans des puits de 
potentiel peu profonds augmente avec la température (29). 

L'énergie thermique moyenne des particules d’un microcristal est 
de 0,035 eV à o° CG et atteint 0,048 eV à 100° C : l'apport énergétique 
dû à l'élévation de température est donc peu important, de l’ordre 
* du 1/100 d’eV, et n’agira que sur des particules captées par des 
pièges peu profonds. 

Les théories de P. Cüer sur l’image latente dans les émulsions 
nucléaires sont connues et s’appuient sur de nombreux travaux réali- 
sés au laboratoire (30). Elles nous ont permis d'interpréter qualitati- 
:vement nos résultats en nous basant sur le concept de la distribution 
» superficielle des amas, que nous supposons susceptibles d’être « recoa- 


66 


Annales de Physique, 1967. 


ah Se 2: 


1018 R. RECTIENMANN 4 
gulés, » par la haute température, les petits amas s'évaporant et une 
partie de l’argent ainsi libéré enrichissant les germes plus importants: 

En nous référant à l’étude de Gurney et Mott (31), nous voyons. 
que la cinétique de la croissance des germes est fonction de la tempés 
rature ; en effet, si p est le nombre d'ions Ag absorbés par le germe 
en une seconde, 5 la conductibilité électrolytique, R le rayon moyen 
des germes, la vitesse d’accroissement est donnée par la formule 


p = 2x6RXT/e?. 


Or, la conductibilité est elle-même une fonction croissante de là 
température : la courbe du logarithme de 6 avec le logarithme de la 
température en abscisse est linéaire entre 0° GC et 500° GC dans le cas 
du bromure d'argent (32). Nous en donnons quelques valeurs à titre 
d'indication : 


PETER Te o 
GLS LR AGEO T0. 107 


9 100° 


5 


L'évaporation et l'accroissement des germes sont donc accélérés 
par le réchauffement, mais ces deux effets ne sont pas forcément 
compétitifs : le premier est surtout défavorable aux petits amas qui 


\ 


largeur en micron 


q 

07 à 
i 
$ 

0, 


o poiris correspondants à l’exposition 50° f 


pas * 


parcours résiduel en microns 
5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 


Fig. 12. — Largeurs moyennes de traces &« dans l’émulsion C 2 
suivant la température d'exposition. 
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sont redistribués aux dépens des gros germes, dont la vitesse de for- 
mation est par contre augmentée, 

On verra par la suite que ces considérations concordent d’une 
manière satisfaisante avec le comportement des émulsions G 5, dont 
l’image latente se présente dans le cas des particules ou de la lumière 
ère sous la forme d’amas nombreux mais de petite taille. 

Pour les C 2, nous avons été amenés à supposer une rematuration 
dé cette émulsion sous l’effet de la chaleur. En effet, la présence pro- 
bable de réducteurs dans la gélatine de ces émulsions rend celles-ci 
plus sensibles à la température que les liants réputés plus inertes des 

plaques de la catégorie G 5. 

… Ilest fort possible, sinon probable, que d’autres facteurs que ceux 
“que nous venons d'exposer, comme le degré hygrométrique de l’émul- 
sion, interviennent dans les phénomènes dus à l’action de la tempé- 
“rature sur la sensibilité photographique ; l'influence des paramètres 
“autres que la température est en cours d'étude. 


é 


% 


IT. — Expériences et remarques préliminaires. 


1) Étude du voile. —— Avant de mettre en route nos expé- 

riences, nous avons commencé par étudier l'influence des hautes tem- 
…pératures sur le voile de fond d’une plaque vierge. 
4 La chauffe prolongée d'émulsions photographiques et ionogra- 
-phiques a donné des résultats très différents suivant le type de la 
“couche sensible. Ainsi, en portant à go° des plaques Kodak NTB, 
-Lford G 5 et C 2, nous ‘Gbtenons les courbes d'évolution de la densité 
du voile en fonction du temps de la figure 13. Ces plaques ont été 
“développées à l’ID 19. L'évolution du voile des émulsions Kodak 
2 Kodaline » et Guilleminot « Tons Noirs » a également été étudiée. 
É Les PS C 2 peuvent donc être conservées pendant au moins 
“6 heures à go° sans montée du voile, tandis que pour les G 5, plus 
instables, cette durée ne doit pas excéder 2 heures. Dans la plupart 
de nos expériences, nous avons pris soin de rester en deçà de ces 
“limites. 

_ Nous avons remarqué que l’action de la chaleur sur le voile des 

mulsions variait d’un lot de plaques à l’autre, surtout dans le cas 
des G 5, dont certains envois supportent plus de 2 heures de chauffe 
à 90° sans variation mesurable du voile, alors que l’on voit sur la 
figure 13 que l’évolution commence déjà après go minutes à go° 
pour la série correspondante. 


SR A 


1G20 R. RECHENMANN 


à densités 
sl NTB 
GE 
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1,20 
1,00 
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C2 
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15 45 2h4.53h 04h) Sh TERMINER 
Fig. 18. — Évolution du voile en fonction du temps à go° C. 


2) Toutes les émulsions que nous avons utilisées ont mécanique 
ment bien supporté des chauffes même prolongées allant jusqu” 
140°. Nous n'avons observé ni décollements, ni craquelures, n 
ramollissement des couches de gélatine. 


III. — Processus expérimentaux. 


1) Exposition. — a) Expériences d'évolution de sensibilité avec la ten 
pérature. — Les plaques sont mises dans l’étuve déjà stabilisée à I] 
température voulue ; on les y laisse pendant 10 minutes avant de 
exposer au rayonnement. Cette durée de réchauffement est suffisante 
en mesurant avec un thermocouple la température à la surface € 
l’émulsion, la plaque ayant été posée brusquement dans l’étuve, not 
avons vérifié que l'équilibre thermique est atteint après une durée € 
réchauffement de l’ordre de > minutes pour monter à 30°, d’envirc 
6 minutes pour passer de 20° à r00° 
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La couche sensible est ensuite exposée aux x, aux 8 ou à la lumière 
pendant un intervalle de temps ne dépassant pas 3 minutes : on la 


Lo] 


laisse encore 3 minutes dans l’étuve avant de la sortir. 


b) Étude de l'influence d’un réchauffement avant, pendant ou après expo- 
sition aux différents rayonnements. — Nous appellerons plaques «avant » 
des plaques exposées à 20°, laissées 15 minutes à go° avant d’être 
ramenées rapidement à 20°. 

Les plaques « pendant » subissent le traitement décrit en (a) pour 
une température de 90°. 

Les émulsions « après » sont mises à 90° pendant 15 minutes, rame- 
nées à 20°, température à laquelle elles sont exposées au rayonne- 
ment étudié. 

On a choisi la température standard de 90° parce qu’elle est assez 
élevée pour donner lieu à des effets photographiques importants, tout 
“en restant au-dessous des températures où la montée du voile pour les 
“différentes émulsions devient importante, c’est-à-dire 110° à 130°. 
… Les plaques « avant » et « après » sont portées pendant 15 minutes 
à 90° pour avoir une durée de chauffe du même ordre que celle des 
« pendant ». Cette durée est arbitraire et peut être considérablement 
“augmentée, mais nous avons préféré standardiser les temps de 
réchauffement pour pouvoir comparer, par exemple, l’action de l’agi- 
“ation thermique sur une image latente en formation (plaques « pen- 

dant ») ou déjà formée (plaques « avant »). 
—_ Les schémas des figures 18, 22, 25 et 30 donnent les rapports des 


x 


densités, suffisants à notre propos, ramenés à une échelle arbitraire. 


ad 
. 


… 2) Conservation. — Les plaques sont entreposées entre l’expo- 
“sition et le développement pendant 30 heures dans une armoire frigo- 
rifique à 5°. 


- 3) Développement. — Comme révélateur total, nous avons sur- 
“out utilisé l'ID 19 dont l'emploi est classique dans les laboratoires 
“de Photographie Nucléaire. 

—. Pour ne développer que les gros germes d'image latente, nous avons 
employé un révélateur faible et non solvant, à la pyrocatéchine. 

… Dans certaines expériences où il était intéressant de révéler à des 
‘potentiels d'oxydo-réuction bien déterminés, on a utilisé le révélateur 
‘au ferro-oxalate de potassium mis au point dans ce laboratoire par 
H. Braun (33) ; ce révélateur a un potentiel d'oxydo-réduction stable 
“ét facilement reproductible. 

> Enfin, nous avons développé certaines séries de plaques dans un 
Tévélateur dont la formule se rapproche de celle de l'ID 19, mais où 
e sulfite est remplacé par l'acide ascorbique ; cette solution n'est 
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donc pas solvante des grains d’AgBr, tout en restant fortement réduc- 
trice (— 300 mV de potentiel Redox). 

4) Séchage. — Après lavage à l’eau courante et distillée, les 
plaques sont disposées sur le plateau du séchoir fonctionnant à un 
régime bien déterminé. 


5) Mesures. Toutes les mesures de densités globales ont été 
effectuées en lumière parallèle au densitomètre construit au labora: 
toire par F. Simon (34). Les largeurs de traces « ont été mesurées 
au microphotomètre en balayage transversal. 


IV. — Étude de l’action de la température 
sur les émulsions ionographiques G $ et C 2. 


Dans ce travail nous nous sommes limités aux deux types di 
plaques ionographiques Ilford G5 et C2. Les expériences dk 
R. Schmitt (35) et H. Braun ayant confirmé l’hypothèse de P. Cüe 
sur la répartition des centres de sensibilité dans les grains de ces de 
émulsions, nous pouvions nous attendre, nous aussi, à des résultat: 
différents suivant que nous utilisions des G 2 ou des G 5. 

Nous donnons ci-dessous les résultats de nos études sur l’action de 
rayonnements $ et «, ainsi que de la lumière, sur les plaques iono 
graphiques avant, pendant ou après qu'elles aient été portées à haut 
température. 


1) Exposition au rayonnement $. — Dans la série d'expérience 
que nous allons décrire, les plaques ont été irradiées par une sour€ 
de radiothallium (Ex. = 0,76 MeV). 

Des essais préliminaires ont montré que nous avions la même éve 
lution des sensibilités dans une grande gamme de densités ; n© 
courbes se trouvent dans un domaine de densités voisin de D = 
pour les développements à l’'ID 19 ; ceci correspond à des durée 
d'exposition donnant des plages de densités encore mesurables aprè 
révélation à la pyrocatéchine. 


a) Emulsion Ilford G 5. Nous avons tracé les courbes d’évolutio 
de la sensibilité des émulsions G 5 aux particules 8 en fonction del 
température d'exposition. Si les plaques sont développées à l'ID 1 
(fig. 14), cette courbe est décroissante vers les hautes températures 
le développement dans un révélateur à la pyrocatéchine, par contri 
fait croître la sensibilité avec la température (fig. 15). . 

De cette inversion dans le comportement de ce type d'émulsioi 
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£ ul 
: DEV! au Sulfatk Ferreux —345 mV 
: — 7 — 75 — 2 —— Voile (ID 19) 
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Fig. 14. — Variation de sensibilifé avec la température d'exposition 
aux particules $ de l’émulsion G 5. 
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Fig. 15. — Émulsion G 5 exposée aux particules $ 
à différentes températures. 
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nous pouvons tirer une première conclusion : cette action de la! 
température n’est pas due à une réaction chimique, provoquée par | 
l'oxygène et la vapeur d’eau de l’atmosphère, et que l’augmentation | 
de température aurait accélérée ; nous aurions obtenu une diminution | 
de densité dans les deux cas. 

Afin de mieux cerner ces phénomènes, nous avons réalisé des 
expériences « avant-pendant-après » dont les résultats sont schémas 
tisés sur la figure :18 : les plaqués révélées dans l'ID 19 sont désens 
sibilisées pour les expositions « avant », un peu plus fortement pour 
les « pendant » ; elles ont des densités très faiblement renforcées 
pour les « après ». Ces effets sont symétriques dans le cas du dévez 
loppement à la pyrocatéchine : le préréchauffement sensibilise faibles 
ment les G5 ; les plaques « avant » ont des spots plus denses 
qu'à 20° ; cette sensibilisation est plus marquée pour les plaques 
exposées à chaud. 

La théorie de la redistribution des germes nous permettra de don: 
ner une interprétation de ces résultats. En effet, d’après l'hypothèse 
de P. Cüer, les grains de la G 5 sont caractérisés par la présence de 
nombreux centres de sensibilité ; les germes d'image latente formés 
par le passage d’une particule seront donc nombreux. Il est plausible 
de supposer que la température, en augmentant la mobilité des ions; 
provoque un réarrangement favorisant les gros amas aux dépens des 
petits. 


Or, nous savons, par les expériences déjà citées de H. Braun et 
R. Schmitt, que la pyrocatéchine développe d’une manière préféren= 
tielle les gros germes, alors qu'un révélateur total comme l'ID 19 
ne fait pas de discriminations tout en restant sensible à la masse 
d'argent contenue dans le grain. É 

En partant de ces prémisses, l’interprétation de nos expériences 
devient aisée : 

La coagulation des germes augmentant avec la température, l& 
pyrocatéchine développera un nombre de plus en plus grand dé 
grains ; la courbe des densités sera croissante. L’'ID 19, par contre, 
met en évidence une désensibilisation de l’émulsion, le nombre de 
germes par grain ayant diminué ainsi que la masse en argent, l’éva= 
poration se soldant très probablement par une perte d'argent ato* 
mique. 


La densité ( avant » sera, dans les deux cas, voisine de la densité 
« pendant » : le réarrangement se fait après formation de l’image 
latente ; mais l'effet serait moins marqué que pour les plaques 
exposées à chaud, où l’action de la température s’exercerait sur des 
ions et des électrons encore libres, ce qui accélérerait la dispersion. 

Le préréchauffement de la plaque vierge pourrait avoir provoqué 
une très légère rematuration des centres de sensibilité. Cet effet est 
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très faible, les différences de densités sont de l’ordre de quelques cen- 
tièmes. 

Une autre série d'expériences nous a apporté une confirmation de 
ces idées, Nous avons préparé trois révélateurs au ferro-oxalate de 
potassium de potentiels d’oxydo-réduction différents. Les densités évo- 
luent comme le montrent les courbes des figures 14, 15 et 16 : la 
pente est nulle pour un potentiel Redox de — 235 mV ; cette pente 
devient positive si l'on augmente le potentiel à — 230 mV ; pour 
E Redox = — 215 mV, l'allure de la courbe est très proche de celle 
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Fig. 16. — Émulsion G 5 exposée aux particules 8 
à différentes températures. 


obtenue à la pyrocatéchine, dont le potentiel est effectivement voisin 
de — 210 mV au début du développement. Pour un potentiel de 
— 345 mV, on développe des densités décroissantes avec la tempé- 
rature, comme avec l’ID 19. 

Ces résultats peuvent s'expliquer de la manière suivante, en consi- 
dérant le croquis ci-dessous où sont représentés très schématiquement 
les niveaux électroniques dans un cristal de bromure d'argent. 

Nous supposons que nous avons des germes de tailles différentes 
qui correspondent à des niveaux énergétiques différents, 

Le révélateur de potentiel d’oxydo-réduction KR, n'agit que sur 
les germes dont les niveaux ont des potentiels plus élevés (sur la 
figure, le germe 1) ; R, est un réducteur pour les germes 1 et 2, 
R, pour les germes 1, 2 et 3. L'augmentation de son potentiel d’oxydo- 
réduction rendra donc le révélateur de plus en plus discriminant par 
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rapport à la taille des germes, ce qui correspond bien aux courbes 
que nous avons obtenues. 


Bande 
de conductibilité 
"R; 
3 
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Cette représentation donne évidemment une vue très simplifiée des 
phénomènes, qu'il serait peut-être plus juste d’expliquer en termes” 
de cinétique de développement ; les deux explications ne sont 
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temps de developpement 
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Fig. 17. — Évolution des densités È 

avec la durée de développement dans l’ID #9. à 

© : plaques exposées à 0°. 
e : plaques exposées à go. 


r 
d’ailleurs nullement antinomiques et donnent toutes les deux une 
bonne correspondance avec les phénomènes observés. 

Ainsi, l’effet Cabannes-Hoffmann nous a fourni un argument sup- 
plémentaire en faveur de notre interprétation. Nous avons exposé dans 
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les mêmes conditions une série de plaques à 20°, une deuxième série 
à go°, et nous avons tracé la courbe de densité en fonction de la 
durée de développement à l’ID 19 (fig. 17). Les densités des émulsions 
exposées à 90° croissent initialement plus rapidement, tout en deve- 
nant inférieures à celles des plaques irradiées à 20° après 45 minutes 
de révélation : les gros amas provenant de la coagulation par effet 
thermique sont attaqués par le révélateur avant les autres, mais la 
densité finale est tributaire de la masse d'argent constituant l’image 
latente ; donc, après 45 minutes de révélation, des spots exposés à 20° 
se placent au-dessus de ceux formés à 90°. 


b) Emulsion Ilford C 2. — Nous avons exposé les plaques C 2 dans 
les mêmes conditions expérimentales que les G 5. 

La sensibilité de ce type d'émulsion croît avec la température pour 
le développement à l’ID 19. De même, la pyrocatéchine révèle des 
spots de densité croïssante en fonction de la température d’exposi- 
tion (fig. 19). 

Les expériences « avant-pendant-après » donnent la répartition de 
densités indiquée sur la fi- 


Û gure 18. EMULSION _GS 
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révélées à l’ID 19, nous avons en ——— Pda 


un spot « après » d’une den- 
sité peu supérieure à celle reA ns 


obtenue à 20°. Les plaques nr 

préexposées aux $ sont désen- 

sibilisées ; les C 2 exposées à EMULSION_C2 

chaud ont des spots ren- ; 

forcés. ps ERA 
Les densités des émulsions — vont 

développées à la pyrocaté- — sg —% 

chine s’échelonnent très dif- He 

féremment : les plaques pré- Fig. 18. — Exposition $. 


réchauffées sont faiblement 
sensibilisées ; celles qui sont portées à haute température après 
exposition sont sensibilisées, mais moins que celles irradiées à 90°. 
L’explication de ce comportement de la C 2 est moins immédiate 
que dans le cas des émulsions G 5. Des expériences réalisées au labo- 
ratoire semblent prouver que les centres de sensibilité de la C 2 sont 
moins nombreux que dans la G 5 ; les électrons libérés par une par- 
ticule ionisante ont donc moins de possibilités de se disperser : les 
germes formés sont moins nombreux et plus riches en argent. 
Dans cette perspective, nous ne devrions pas avoir de réarrange- 
ment de l’image latente, ou du moins qu’un réarrangement très peu 
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LA © : a 2e s & 
prononcé. Or, nous avons bien une évolution de l’image latente dans 
CR OE 
Ja C 2 sous l’action de la température. Se 
Nous envisageons la création des petits centres de sensibilité Ge 
: _ a ?% : à D 
surface des grains par rematuration sous l’action de la chaleur. Le 
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Fig. 19. — Variation de sensibilité avec la température d'exposition 
aux particules $ de l’émulsion C 2. 


révélateur total, sensible à l'augmentation de la masse en argent, met- 
trait ainsi en évidence une plus grande sensibilité des plaques pré- 
réchauffées. La création de germes en surface des grains augmente- 
rait le nombre total de germes par grain, et la masse en argent après 
le passage de la particule, mais ne ferait croître que faiblement la 
taille des amas constituant l’image latente ; le nombre de grains 


2 
€ 
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susceptibles d’être réduits par la pyrocatéchine n'aurait ainsi pas 
augmenté d’une façon notable. 

Les petits amas formés pendant l'exposition participent au grossis- 
sement des germes lors de la formation de l’image à chaud : il en 
résulte une densité fortement renforcée des plaques « pendant » sou- 
mises à la pyrocatéchine. Cet effet est accentué par les 10 minutes 
de réchauffement qui correspondent à une rematuration préliminaire. 

En outre, on à vu ($ 1° de ce chapitre) que la haute température 
accélère les processus ioniques, rendant la combinaison de l’argent 
avec les trous positifs moins probable ; il en résulte une augmen- 
tation de la masse totale d'argent se traduisant par un nombre plus 
grand de germes développables et par un accroissement de leurs 
dimensions. Il s'ensuit que la sensibilisation sera notable pour la 
pyrocatéchine et pour l’ID 19. 

Les rares petits amas formés pendant l'exposition à 20° sont redis- 
tribués sur les germes, ce qui provoque la faible diminution de den- 
sité des plaques préexposées, développées dans un révélateur total, 
et leur sensibilisation si elles sont traitées par un révélateur super- 
ficiel. 

Au point de vue microscopique, l’augmentation de la densité des 
émulsions C 2 révélées à l’ID 19 se manifeste par un rallongement 
des traces 8 ; à 20°, l'observation au microscope permet de discerner 
tout juste quelques grains de la fin des trajectoires ; à 90°, on peut 
avoir des parcours enregistrés atteignant 10 ou 20 p (fig. 20). 


2) Exposition au rayonnement &. — [La plupart de ces expé- 
riences ont été réalisées avec une source de polonium homogène 
montée sur le couvercle du caisson à exposition. En vue des mesures 
d'épaisseur de traces au microscope-photomètre, nous avons irradié 
les plaques avec une plaquette métallique préalablement exposée à 
l’émanation du thorium, 


a) Émulsions Ilford G 5. — Si elles sont développées dans un révéla- 
teur total, la sensibilité aux particules « des émulsions G 5 ne varie 
pas d’une manière significative avec la température d’exposition 
jusqu’à 90° C pour un développement total ; au-dessus de 90° C, la 
densité s'accroît légèrement (fig. 21). 

A la pyrocatéchine, nous obtenons une augmentation régulière des 
densités entre 20° et 100° (fig. 21). 

Révélées à l’ID 19, les plaques exposées avant d'être portées à 
haute température, ainsi que les émulsions soumises au rayonne- 
ment « à chaud ou à 20°, ont des sensibilités pratiquement iden- 
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Fig. 21. — Variation de sensibilité en fonction de la température 


d'exposition aux particules 4 des émulsions G 5 et C 2. 


it nc a 


tiques ; les spots des plaques préréchauffées présentent un très léger 


renforcement (voir schéma de la fig. 2). 


A la pyrocatéchine, par contre, les plaques « avant » sont les plus 
fortement sensibilisées ; les densités des plaques exposées à chaud sont « 
légèrement inférieures aux densités « avant ». Les plaques vierges“ 


chauffées avant l'exposition à 20° donnent des densités très légère 


ment supérieures à celles de la plaque témoin. 


Essayons de fournir une explication qualitative de ces résultats. 


Les particules « sont fortement ionisantes ; le nombre d'électrons 
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libérés pendant la traversée du grain étant très élevé, il y a une grande 
probabilité pour que la plupart des centres de sensibilité soient occu- 
pés et transformés en germes d'image latente. 


Comme nous avons déjà pu le constater, ces pièges à électrons sont 
assez nombreux dans les grains de la G 5. Après le passage de la parti- 
-cule, l’image latente se trouvera répartie sous la forme de multiples 
petits amas. 


Dans les plaques exposées à chaud, ou chauffées après exposition, 
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ces petits amas sont redistribués, mais leur nombre reste assez élevé 
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pour que tous les grains touchés à 20°, qui étaient développables dans 
un révélateur fort, soient réduits par ce même révélateur ; la varia- 
tion relative de la masse d’argent par grain est faible. On n'observe 
donc pas de variation pour l’ID 19 entre les plaques exposées à 20°, 
à 90° ou portées à haute température après irradiation. 

Ce réarrangement grossissant néanmoins un cerlain nombre 
d’amas, la pyrocatéchine met en évidence une sensibilisation assez 
importante des plaques « avant » et « pendant ». Pour expliquer la 
densité plus forte des plaques préexposées, nous allons considérer 
d’une manière plus détaillée le mécanisme de la formation de l’image 
latente. 

Le grand nombre d'électrons libérés par le passage de la particule 
sature rapidement les centres de sensibilité du grain, leur vitesse 


1C32 R. RECHENMANN 


étant supérieure à celle des ions chargés. La compétition entre la 
formation de germes et leur redistribution par récombinaison des 
trous positifs est beaucoup plus importante dans le cas des œ ; eng 
effet, tant qu'ils n’ont pas été neutralisés par les ions Ag, les élec: 
trons occupant les centres de sensibilité repoussent les autres élec- 
trons dont ils favorisent ainsi la recombinaison avec des trous positifs. 


Dans les plaques « avant », nous n'avons qu’une nouvelle répar- 
tition d’une image latente déjà formée, favorisant les gros germes 
développables à la pyrocatéchine. Pendant les expositions à chaud, 
par contre, la coagulation est activée, mais en compétition avec la 
recombinaison d’atomes de brome : la densité de ces plaques sera 
donc inférieure à celle des plaques « avant ». 


Pour le moment, nous ne pouvons pas encore expliquer d'une 
manière satisfaisante l'augmentation des densités globales à l’ID 19» 
pour les températures supérieures à 90°. Des mesures comparatives 
effectuées sur des traces exposées à 20° et à 100° ne nous ont pas 


permis de déceler les différences significatives entre les largeurs 
moyennes. 


b) Émulsions Ilford C 2. — Développées à l'ID 19 ou à la pyrocatés 
chine, les émulsions C 2 deviennent plus sensibles aux & si l’on aug- 
mente la température d'exposition (fig. 21). 


L'’allure générale de ces courbes est voisine de celle des évolutions 
de sensibilité aux $ du même type de plaques (fig. 19). Cette ana- 
logie est encore plus frappante si l’on considère les schémas des 
densités relatives dues aux expositions avant, pendant ou après le 
réchauffement des plaques (fig. 22) ; nous obtenons la même répar« 
tition des sensibilités. 

Ces résultats cadrent bien avec nos hypothèses. En effet, les grains 
de la C2 étant supposés contenir peu de centres de sensibilités," 
l’image latente formée par une particule « ne sera pas fondamentale 
ment différente de celle due au passage d’un électron : les germes 
disponibles sont rapidement saturés ; le nombre total de ces amas“ 
par grains sera peu différent, que le cristal soit impressionné par 
une particule « ou par une particule $. 

Comme pour les expositions B, nous obtenons donc une augmen- 
tation à l'ID 19 des plaques préréchauffées par création de petits 


germes en surface ; cette augmentation est moins sensible si nous 
révélons à la pyrocatéchine, 


La redistribution de l’image latente déjà formée se manifeste par 
une très faible désensibilisation, si l’on développe à l'ID 19, et par 


une augmentation relativement grande des densités dans un révéla” 
teur faible. 


be een nn oi mien à 


LA 
ACTION DES TEMPÉRATURES SUR LES ÉMULSIONS IONOGRAPHIQUES 1033 


Toujours comme pour les B, dans les plaques exposées à chaud 

% la création de l'argent métallique par rematuration provoque un 

» accroissement du nombre et de la masse des amas : il en résulte une 
augmentation de densité quel que soit le révélateur utilisé. 


ÉTUDE MICROPHOTOMÉTRIQUE. — Les variations globales des den- 
sités « peuvent être dues à des variations de granulation ou de Jar- 
geurs des traces individuelles, très importantes au point de vue discri- 
minatoire. Il paraissait donc intéressant de mesurer les variations 
éventuelles d'épaisseur avec le microscope-photomètre décrit dans le 
premier chapitre de ce travail. 

Une série de mesures a été effectuée sur des traces « du thorium 
dans des émulsions C 2 de 50 y d'épaisseur exposées respectivement 
à 20°, 5o° et go° C. 

Après développement à l'ID 19, les trajectoires ont été explorées 
par cellules de 5 & de long sur 10 y de large. Nous n'avons étudié 
que les traces faiblement inclinées pour ne pas être obligés de tenir 

_ compte de la contraction. 

Les courbes des largeurs moyennes sur 10 traces en fonction du 
parcours résiduel sont représentées sur la figure 12 ; la différence de 
largeur entre les traces à 20° et à 90° est de l’ordre de 7 p. 100, donc 
significative, la dispersion des points étant inférieure à 3 p. 100 ; 
entre 20° et 50°, l'épaississement est de 4 p. 100, donc à peine 
significatif, mais la courbe se place bien entre celles à 20° et 90°, 

” ce qui confirme que l’augmentation régulière de densité observée par 

 photométrie globale est liée à un épaississement progressif de la trace. 

Si nous voulons interpréter cet élargissement, nous pouvons faire 

un rapprochement avec l’augmentation de sensibilité aux 8 en fonc- 

= tion de la température de cette émulsion, développée dans un révé- 

“ Jateur fortement réducteur : les grains ne se trouvant pas directe- 

ment sur la trajectoire de la particule &« deviendraient ainsi plus 
susceptibles de former une image développable à haute température, 

quand ils sont touchés par des électrons de très faible parcours émis 

- entre deux microcristaux successifs d’AgBr. 

j Ainsi, le corps de la trace ne serait pas seulement constitué par 

le cylindre de passage de la particule chargée, mais aussi par les 

grains placés extérieurement à ce cylindre et rendus développables 

par de petits rayons 5. Nous rejoignons ainsi les idées de P. Cüer (36), 

l'épaisseur des traces, qui ont jusqu'ici trouvé des applications surtout 

dans le cas des ions lourds (37). | 


3) Exposition à la lumière longue. — Nous avons adapté à 
l’étuve un couvercle spécial permettant d'exposer à une distance 
suffisamment grande, pour obtenir un éclairement pratiquement uni- 


s Annales de Physique, 1967. 67 
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forme sur toute la surface des plaques placées au fond du caissons 
Comme source lumineuse, nous avons utilisé une ampoule de micros 
scope de 15 W alimentée par un accumulateur sous 6" 

Les durées d'exposition, bien définies pour une série d'expériences 
étaient de l’ordre de la minute. 

Un film Kodaline à grains fins, préalablement exposé par bandes 
de densités croissantes, a été apposé presque en contact des émulsions 
étudiées, tenant ainsi lieu de coin discontinu ; on a obtenu de cette 
manière sur les plaques des spots de densités échelonnées. 


a) Emulsions Ilford G 5. — Exposées à chaud, ces plaques sont fors 
tement désensibilisées à la lumière longue ; leur densité diminue avec 
la température d'exposition quel que soit le révélateur utilisé lors 
du développement (fig, 23 et 24). 
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1,80 | 
Fig. 23. — Variation, 
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d'exposition à la 
lumière longue * 
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Révélées à l’ID 19, les plaques portées à 90° C avant l'exposition. 

à 20° sont notablement sensibilisées ; les G 5 exposées avant réchaufil 

fement ont des spots dont la densité est affaiblie par rapport à la 

î plaque témoin exposée à 20° (fig, 25). - L 

Un révélateur faible, par contre, met en évidence une action impor 

PT tante de la température sur l’image latente déjà formée, Les émul- 

” sions réchauffées avant l’exposition sont sensibilisées à la lumière" 
surtout si l’on développe à l’ID r9. 


Le ù â » or 
s amas formés par la lumière longue sont plus gros dans cett 
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émulsion que dans le cas des particules. En effet, la compétition entre 
-les nombreux centres de sensibilité dans la G 5 produit un rallon- 


densité 


050 


température 
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Sement de temps entre la capture de deux électrons successifs par 
un piège donné, le temps de formation de l’image latente (de l’ordre 
“de 60 secondes) étant très long comparé à la durée de traversée par 
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une particule (de l’ordre de 1071 seconde) ; ainsi, les petits germes: 
d'argent, très instables d’après la théorie de Mitchell, peuvent se! 
désintégrer avant d’avoir eu la possibilité de capter un autre élec- 
tron. Cette instabilité augmente avec l'agitation thermique, dont) 
l'action s'ajoute à celle de la recoagulation pour diminuer la masse 
d'argent : la courbe de sensibilité est décroissante avec la température 
à l'ID 19. Mais la formation de gros amas elle-même est sênée par 
cette redestruction : la sensibilité diminue aussi dans un révélateur 
peu réducteur. 

Le réchauffement ultérieur d’une image latente formée à tempéra- 
ture ordinaire produit néanmoins une redistribution analogue à celle 
observée dans le cas des expositions au rayonnement $, c’est-à-dire Je 
grossissement de certains amas aux dépens des autres, donc une désem- 
sibilisation dans un révélateur puissant et une augmentation de den- 
sité dans un révélateur superficiel. 

La très forte sensibilisation à l’ID 19 des plaques vierges réchauffées 
avant d’être exposées à 20° pourrait s'expliquer par la coagulation 
des centres de sensibilité rendant la compétition, donc la redestruc- 
tion des germes, moins importante que dans les plaques témoin. 


b) Emulsion Ilford C 2.:— La sensibilité des émulsions C 2 exposées 
à chaud ne commence à croître légèrement qu'’au-dessus de go0° & 
elles sont développées dans l’ID 19 ; à la pyrocatéchine, les densités 


augmentent avec la température (fig. 26 et 27). 


M 


Dans l’ID 19, les spots des plaques chauffées avant l’exposition 
la lumière longue sont très faiblement renforcés, alors que les plaqué 
exposées avant d'être portées à haute température sont légèremen 
désensibilisées. 

Les plaques « avant » développées dans la pyrocatéchine sont ui 
peu plus denses que celles exposées à 20° ; traitées par le mêmi 
révélateur, les émulsions vierges portées à 90° avant d’être irradiée 
à 20° sont sensibilisées (fig. 25). 

Les électrons libérés dans le cristal par les quanta de lumière & 
portent sur les centres de sensibilité présents dans les grains de bre 
mure d'argent ; comme nous l'avons déjà vu, ces centres Yÿ soi 
moins nombreux que dans les grains de la G 5. | 


Le taux d'accroissement de ces germes est donc plus important € 
leur redestruction par recombinaison avec les trous positifs moir 
probable : les deux effets s’équilibrant, à l’ID 19 la sensibilité n 
varie pratiquement pas à chaud. La création de centres de sensibilife 
donc de germes, et leur redistribution par l'agitation thermique aug 
mentent la taille des amas, donc la densité des plaques développé 

. 


dans un révélateur faiblement inducteur. | 
4 
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La réorganisation de l’image latente déjà formée, évidemment 
beaucoup moins importante que dans le cas de la G 5, provoque les 
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Fig. 96. — Variation de la sensibilité de l’émulsion C 2 exposée 


à la lumière longue à différentes températures et développée dans VID 7x9. 


faibles variations de sensibilité des plaques exposées à température 
normale avant d’être portées à 90°. 
La création de centres de sensibilité par rematuration serait, comme 
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dans les cas précédemment traités, à l’origine des DU 
densités relativement faibles observées dans les plaques préréchauffées: 


densité 


20° 40°. 60° 80° 100° 
Fig. 27. — Émulsion G 2 exposée à différentes températures 
à la lumière longue et développée à la pyrocatéchine.  : F 
4) Expériences à la lumière brève. — Les dispositifs expéris 


mentaux ayant déjà servi dans nos expériences à la lumière longue 
ont aussi été utilisés pour la lumière brève ; l’ampoule de micros 
scope montée sur le couvercle de l’étuve a été remplacée par une 
lampe à éclairs Mazda T.E 200 alimentée sous 2 000 V par un conden: 
sateur de 2,5 uF. à 

La durée de l’éclair lumineux, définie par la largeur à mi-hauteur 
de la courbe donnant l'intensité lumineuse en fonction du temps, a 
été mesurée de la manière suivante : 

Nous avons exposé aux impulsions lumineuses la photocathode d'un 
photomultiplicateur dont la sortie était reliée aux plaques horizon: 
tales d’un oscilloscope fonctionnant en déclenché. La largeur à 
mi-hauteur de la courbe mesurée directement sur l'écran correspon: 
dait à 3.10“ seconde. 


a) Emulsion Ilfford G 5. —— La sensibilité des émulsions G 5 exposée: 
à la lumière brève et révélées à l’ID 19 est fortement décroissant 
entre 2a° et 100° (fig. 28). La pente moyenne des courbes de densit 
est supérieure en valeur absolue à la pente des courbes de sensibilit 
de la lumière longue pour le même type de plaques (fig. 23). 
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La pyrocatéchine développe des densités très faiblement croissantes 
“avec la température (fig. 31), alors que nous avions au contraire avec 
Ja lumière longue une courbe dont la pente moyenne était négative 
(fig. 24). 

Les plaques exposées avant d’être portées à 90° sont moyennement 
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température 
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À Fig. 28. — Émulsion G 5 développée dans VID 19 
après exposition à la lumière brève. 


… désensibilisées (si l’on compare leur densité à celle des plaques expo- 

… sées à chaud) quand elles sont révélées dans un révélateur total, mais 

très fortement sensibilisées dans un révélateur tangent (fig. 30). 

“ Sur les plaques préréchauffées, aucune différence de densité signi- 
ficative avec la plaque témoin n’a pu être mise en évidence après un 

: développement à la pyrocatéchine ; à l'ID 19, par contre, les plaques 


« après » sont sensibilisées. 
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Æ $ Pr LANTA LES 
La durée de l'exposition, de l’ordre de 10 seconde, est intermé 
diaire ‘entre le temps nécessaire à la particule pour traverser un 
rai ’est-à-di TES S ondes Orres-" 
grain, c’est-à-dire 107"° seconde, et les 60 secondes qui € 
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Fig. 29. — Variation de densité avec la température d'exposition 
à la lumière brève de l’émulsion C 2 après développement dans l'ID 19. 


pondent aux éclairements longs ; les résultats des expériences à la 
lumière brève devraient donc également se placer entre ceux que 
nous avons obtenus avec les 8 et les effets dus à la lumière longue : 
l'éclair est assez court pour que nous ayons la formation d'un grand 
nombre de germes de petite taille qui se recoagulent sous l’action de 
la chaleur avec les conséquences que nous avons déjà observées pour 
les $ ; mais le temps d’action sur les grains isolés étant encore relati- 
vement long, nous avons une recombinaison assez importante pour 
exacerber la désensibilisation dans un révélateur puissant et atténuer 
la pente de la courbe d'évolution à la pyrocatéchine, 

Cet effet de destruction de l’image latente est moins marqué sur 
les plaques exposées à température ordinaire et chauffées par après, 
où les germes formés à 20° sont redistribués à chaud ; ceci explique 
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la position des densités « avant » développées dans les différents. révé- 
lateurs : désensibilisation moins forte que pour les plaques exposées. 
à chaud à l'ID 19, densités supérieures à celles des plaques « pen- 
dant » à la pyrocatéchine. 


b) Emulsion C 2. — Le raccourcissement de la durée d'exposition à 
la lumière se traduit pour ce type d’émulsion par le passage d’une 
sensibilité constante avec la température des plaques exposées à chaud 
et développées dans un révélateur total, à une sensibilisation crois- 
sante avec la température (fig. 29). 

La sensibilité des plaques C 2 développées à la pyrocatéchine croît 
avec la température (fig. 32). 

Comme pour les expériences aux particules et à la lumière longue, 
les plaques préexposées sont désensibilisées dans un révélateur total ; 
par contre, leurs densités sont supérieures à celles du témoin irradié 
à 20° si elles ont été développées dans un révélateur faible (fig. 30). 

» Les plaques préréchauffées sont sensibilisées à l'ID 19 et à la pyro- 
catéchine. 

Nous retrouvons le comportement . déjà. observé lors des exposi- 


FA — Emulsions GS — 
D oprès Pyrocatéchine 
20° 
————— avant 
pendant 
avant 
À 20° après 
—— pendant 
— Emulsions € 2 — 
#4 ——— pendant 
$ pendant 
à St après... avant 
avant 20° 
Fig. 30. — Expositions lumière brève. 


tions « et 8. Nous recourons donc à.une interprétation analogue : peu 
de centres de sensibilité à l'origine, donc une image latente peu 
distribuée ; la coagulation est faible ; des petits germes sont créés 
- en surface par rematuration : on obtient une forte augmentation de: 
» densités à chaud à FID 19 sensible à la masse d'argent. 

La sensibilité à la pyrocatéchine augmente aussi avec la tempéra- 
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ture : la création de petits germes participe à l’accroïissement de la 
taille des amas. 


densité 


températures 
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Fig. 31. — Densité en fonction de la température d'exposition 
à la lumière brève de l’émulsion G 5 après développement à la pyrocatéchine. 


densité 
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Fig. 32. — Évolution de la sensibilité avec la température d’exposition 


à la lumière brève de l’émulsion C 2 développée dans la pyrocatéchine. 


REMARQUE. — Pour toutes nos expériences à la lumière longue ou“ 
brève, le contraste varie dans le même sens que la sensibilité en“ 
fonction de la température. 


Vieillissement de l’image latente. —— L'étude de l’évolution de“ 
l’image latente en fonction de la durée et de la température de conser-% 
vation présente un grand intérêt au point de vue de la théorie et pour 
les utilisateurs. 

De nombreux travaux ont été publiés sur ce sujet. Dans le cas 
des émulsions ionographiques qui nous intéressent plus directement, 
M. P. Cüer a observé dès 1947 (38) des affaiblissements de traces « 
dans des plaques ford C 2 et C 2 + B. Au congrès de Liège (39), 
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il a indiqué que la teneur en eau des émulsions à certainement un 
effet important sur le fading. | 

M"* Albouy et Faraggi ont montré que l'oxydation due à l'oxy- 
gène et à la vapeur d’eau de l’atmosphère joue un rôle prépondérant 
dans l'effacement de l’image latente corpusculaire (4o) : La Palme et 
Demers (41) ont observé un fading important déjà après un Jour de 
conservation, accéléré à 42° C ; ils supposent que le phénomène est 
dû au moins en partie à une évaporation de l’image latente. 


densie 
(o} O0 
0,40 
ER OP NS TT 
BAT 
920 
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0,10 
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1 S 10 15 20 
Fig. 34. — Vieillissement de l’image latente (émulsion G 5 exposée 
à la lumière brève) ; développement à la pyrocatéchine. 
@ ee ___e : Conservation à 20°. 
CE o : Conservation à 5°, 


D'autres auteurs (42) ont étudié le fading, constatant pour la plu- 
part un affaiblissement des densités avec le temps, qu'ils expliquent 
par l’une ou l’autre des théories résumées ci-dessus. 

Nous avons étudié l’évolution de l’image latente formée par des 
éclairements brefs à 20° dans l’émulsion G 5. 

Après les expositions, réalisées à des intervalles de l’ordre de quel- 
ques jours, un groupe de plaques avait été entreposé à 5°, un autre 
à 20°. Au bout de 12 jours, nous avons développé une première série 
à l’ID 19 ; une deuxième série a été révélée à la pyrocatéchine après 


21-jours de conservation, Les résultats sont représentés par les courbes 


des figures 33 et 34. 
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Les densités dans les émulsions G 5 révélées à l’ID 19 décroissent 
avec le temps ; le fading est plus important à 20° qu'à 5°. 

À la pyrocatéchine, les densités croissent régulièrement avec le 
temps, la pente étant plus importante si l’on conserve à 50° qu’à 5°. 

D'après ces expériences, le fading semblerait être un phénomène 
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Fig. 35. — Émulsion G 5. Vieillissement de l'image latente à 90° 


après exposition à la lumière brève à 20°. 


e__ ee : Développement à l'ID x9. | 
o-.-0o : Développement dans un révélateur superficiel. 
E = — 300 mV. 
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plus complexe que ce qui à été admis jusqu'ici. nl y à probablement 

compétition entre deux facteurs : une réorganisation de MEL | 
latente par redistribution des amas, et son effacement par Re 
celle-ci s’attaquant d'abord aux petits germes, et ce dernier effet4 | 
s’ajoutant à la recoagulation pour provoquer une diminution ce 
l’image dans un révélateur puissant. | 


| 
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Fig. 36. — Émulsion G 5. Vieillissement de l’image latente à go° 


après exposition à la lumière brève à 20°. Développement à la pyrocatéchine. 


Les expériences n’ont pas été poursuivies pendant un temps suffi- 
samment long pour qu'une attaque des gros amas puisse être 
observée. , 

En vue d’amplifier ou d'accélérer ces effets, nous avons conservé 


les plaques préexposées à la lumière brève dans l’étuve portée préala- 


blement à 90°. Nous obtenons les courbes des figures 35 et 36, sui- 
vant que nous avons révélé à l’ID 19, dans un révélateur puissant, 


ï | : 
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mais non solvant, au génol et acide ascorbique, ou dans la pyro- 
catéchine. 

La pente des courbes correspondant aux émulsions développées 
dans un révélateur faiblement réducteur est importante ; sans montée 
décelable du voile, les densités obtenues après 3 heures de post- 
réchauffement se rapprochent de celles des plaques développées dans 
un révélateur puissant. Ceci est probablement dû à la redistribution 
des petits germes créés par la lumière brève, ayant comme consé- 
quence un grossissement continu des amas. 

À l’ID 19, la densité diminue avec le temps ; après 100 minutes, 
elle passe par un maximum secondaire. La redistribution des petits 
amas est très probablement à l’origine de cet affaiblissement ; pour 
le moment, nous n'avons pas assez de faits expérimentaux pour “Re 
préter le maximum secondaire ; il se pourrait que la redistribution 
de la masse d'argent y atteint un stade influençant la cinétique de 
développement. 

d La courbe obtenue avec un révélateur non solvant mais fortement 
… réducteur (— 300 mV de potentiel d’oxydo-réduction) a une allure 
très voisine de celle des densités révélées à l’ID 19 ; nous confirmons 
- ainsi que la redistribution de l'image latente s'effectue surtout en 
…. surface des grains de bromure d’argent, idée qui se trouve à la base 
… de toutes nos interprétations. 


CONCLUSIONS 


* Au cours de ce travail, nous avons mis au point des dispositifs 


… expérimentaux indispensables à la réalisation de nos recherches : 
LA 


— un séchoir à gradient de température ; 

— une étuve permettant l'exposition des émulsions à différents 
rayonnements, dans des conditions de température bien déterminées ; 

— un microscope-photomètre, appareil de précision, à usages mul- 
tiples, capable de déceler de très faibles variations de largeur, de 
transparence ou de granulation des traces de particules chargées. 


Nous avons étudié systématiquement le comportement des émul- 
. sions Ilford C 2 et G 5 aux températures élevées (20° à r10° C) et nous 
en avons donné une première interprétation qualitative en nous 
È basant sur l'hypothèse de la dispersion superficielle des germes. 


| Nous avons pu mettre en évidence que les nombreux petits amas, 
" formés lors de l'exposition aux particules chargées ou à la lirnière 
brève dans les grains des plaques du type G:5, sont susceptibles d’être 
L coagulés aux températures élevées, Cette redistribution se traduit par 
. des variations positives ou négatives de la sensibilité de cette émul- 
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sion suivant le pouvoir réducteur du révélateur utilisé, en accord avec 
les résultats obtenus jusqu'ici par d’autres méthodes au Laboratoire 
de Physique Corpusculaire. | 

C'est ainsi que nous avons pu faire varier la pente de la courbe de 
sensibilité au rayonnement $ en fonction de la température d’expo- 
sition, en modifiant le potentiel d’oxydo-réduction d’un révélateur 
non solvant, c’est-à-dire son pouvoir discriminatoire par rapport à 
l'importance des amas. 

Des plaques irradiées à 20° ont été portées à go° en vue d’agir sur 
une image latente déjà formée ; la redistribution des germes s'est 
manifestée, dans le cas des 8 et de la lumière brève, par des diminu: 
tions ou des augmentations de densités globales par rapport aux 
plaques témoins, suivant que le révélateur utilisé était fortement ow 
faiblement réducteur. 

Pendant les expositions à la lumière longue, la recombinaison des 
trous positifs est assez importante et nous avons obtenu des diminu- 
tions de sensibilité dans tous les révélateurs. 

La sensibilité de l’émulsion G 5 au rayonnement x reste pratique 
ment inchangée si l’on chauffe avant ou pendant l’exposition (jusqu’à 
go°) pour les révélateurs puissants : elle augmente par contre s'ils 
sont faiblement réducteurs, 

Enfin, nous avons montré que les amas constituant l’image latente 
sont redistribués par l'agitation thermique, même à la température 
ordinaire ou à 5°, qui est la température de conservation habituelle: 
des plaques ionographiques. Les effets de cette coagulation s’ajoutent 
probablement à ceux de l'effacement d’origine chimique. 

La sensibilité des émulsions C 2 varie sensiblement dans le même 
sens, qu'elles soient exposées à des rayonnements corpusculaires ou 
à la lumière brève : nous avons observé une sensibilisation croissante 
avec la température pour les plaques exposées à chaud, et cela quel 
que soit le pouvoir réducteur du révélateur, Dans le cas de la lumière” 
longue, les expositions à chaud ne produisent pas de variation de: 
sensibilité pour un révélateur puissant, mais une augmentation des 
densités si l’on développe dans un révélateur peu réducteur. | 

L'hypothèse de la création en surface de petits centres de sensibi® 
lité par rematuration, sous forme d’atomes ou de groupes d’atomes 
d'argent par exemple, rend bien compte de la sensibilisation et des 
phénomènes de coagulation obtenus à chaud. À 

Pour ces émulsions, l’action de la chaleur sur une image latenté 
déjà formée se manifeste toujours par une faible redistribution pro 
voquant une désensibilisation dans un révélateur puissant et une 
augmentation des densités dans un révélateur faible. s 

Au point de vue corpusculaire, l’observation microscopique compa* 
rative de plaques exposées aux B à 20° et à 90° nous a permis dé. 
constater que la sensibilisation de la C 2 par la chaleur correspon 


2 


- 
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à un allongement des traces d'électrons. Nous avons mesuré au 
microscope-photomètre les largeurs de traces « dans des émulsions 
impressionnées à des températures croissantes ; ces traces subissent 
un épaississement progressif avec la température dans un révélateur 
- fortement réducteur, probablement corrélatif à l'augmentation de la 
sensibilité aux 8 de ce type d’émulsion dans les mêmes conditions. 
Les effets des hautes températures sur les émulsions ionographiques, 
que nous venons de décrire dans ce travail, se caractérisent visible- 
ment par une grande diversité dans leurs manifestations. Il a été 
démontré que certains paramètres déterminent directement le sens 
et l’ampleur de l’action de la chaleur : température, type de la 
» plaque, nature du rayonnement, potentiel Redox du révélateur. 
La concordance des résultats expérimentaux avec notre interpréta- 
… tion basée sur la redistribution des amas de l’image latente superfi- 
cielle semble satisfaisante : l'agitation thermique produit non seule- 
… ment l'évaporation des germes existants, mais encore la disparition 
» des amas d'argent les plus instables favorise le grossissement des 
autres. 
Ces conclusions sont probablement valables pour les émulsions pho- 
… tographiques en général : les contradictions apparentes qui ont opposé 
les auteurs ayant entrepris des études sur l’action photographique des 
… hautes températures seraient ainsi définitivement levées. 


à (Département de Physique Corpusculaire 
Centre de Recherches Nucléaires de Strasbourg). 
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REVUE DES THÈSES 


A. ASTIER. — Étude de l'interaction avec les noyaux de cuivre des mésons 
négatifs de grande énergie. l'hèse Paris, 1960, 135 p., 20 fig. Zmpri- 
: merie Samaceta, Paus. 


Ce travail a pour but de déterminer la section efficace d'absorption 

des mésons x négatifs dans le cuivre à des énergies de plusieurs GeV. 

Celle-ci a été déterminée à partir de l’analyse de 30 000 clichés, obte- 

” nus avec deux chambres Wilson superposées, installées au Pic du Midi 
de Bigorre. 

L'introduction est consacrée à la description de l’installation et de ses 
caractéristiques. 

Le volume utile de chacune des deux chambres est d’environ 200 litres 
et la chambre supérieure est placée dans un champ magnétique de 
… 5 000 gauss. Un bloc de plomb, où doivent se produire les interactions 
nucléaires de grande énergie, est, placé au-dessus de la chambre supé- 
rieure. Lorsqu'un rayonnement secondaire venant du plomb, et seule- 
ment dans ce cas, traverse la chambre inférieure un système de coïnci- 
dences et anticoïncidences commande le déclenchement des deux 
chambres. 

Ua exposé des connaissances actuelles sur l'interaction des mésons x 
. avec les nucléons et les noyaux constitue le premier chapitre. 

Trois chapitres ensuite contiennent l’analyse des événements ; les sec- 
tions efficaces d'absorption y sont déterminées. 

L'auteur montre comment on peut suivre les particules de la chambre 
supérieure à la chambre inférieure, déterminer leur signe et connaître 
» la probabilité pour que ces particules soient des mésons. 

La contamination en mésons y négatifs est estimée inférieure à 
1 p. 100, celle en mésons K négatifs à 4 p. 100. | 

Trois groupes de mésons x négatifs d'énergies diverses sont consi- 
dérés. Dans le premier groupe il y a 103 x négatifs ayant une quantité 
de mouvement supérieure à 5 GeV/C. Dans le second on compte 66 x 
- négatifs dont la quantité de mouvement est comprise entre 3,2 GeV/C 
… et 5 GeV/C. Le troisième groupe comprend 58 x négatifs dont les quan- 
“ tités de mouvement sont supérieures à 0,4 GeV/C mais inférieures à 
» 3,2 GeV/C. Dans ce dernier intervalle on compte une trentaine de secon- 
daires de Ke. 

…_ Dans le chapitre V un exposé du potentiel optique méson x noyau 
est donné en fonction de la section efficace totale de collision + nucléon. 
Les déphasages donnés par la méthode B. K. W. dans le cas relati- 
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viste permettent de déterminer les sections efficaces d'absorption et de 
diffraction. : 

De cette analyse l’auteur tire les conclusions suivantes : 

1° Aucune différence de nature ne peut être déduite de la comparai- 
son des résultats relatifs aux secondaires de K° et x négatifs d'énergies 
voisines. 

20 La section efficace d'absorption des x négatifs de 4 GeV/C est 
égale à (858 + 158) mb. Cette valeur est compatible avec celle qu’ons 
obtient au moyen du modèle optique pour une distribution de matière 
nucléaire du type Fermi de rayon 1,13 A1/3 avec une section efficace 
totale nucléon à 4 GeV/C égale à 29 mb. 

30 La section efficace d'absorption des x négatifs de 7,5 GeV/C est. 
égale à (587 + 85) mb valeur qui n’est compatible avec celle qu'on 
obtient au moyen du modèle optique que si la section efficace totale de 
collision x nucléon à cette énergie est inférieure à 23 mb. 

4° Les multiplicités moyennes des x sont égales à 0,7 dans l'inter- 
valle 0,4 à 3,2 GeV/C, à 1,5 dans l'intervalle 3,2 à 5 GeV/C et 2,7 pour 
des quantités de mouvement supérieures à 5 GeV/C. 

J.-P. GARRON. 


Monique PaGes. — Radiolyse des solutions aqueuses de plutonium. 7'hèse 
Paris, 1960, 77 p., 35 fig. /mprimerie Jean, Gar. 


Dans ce travail l’auteur met en évidence quelques aspects particuliers: 
intéressant des effets des rayonnements ionisants sur les ions du plu-" 
tonium. 

1° L'action des rayons y sur les solutions diluées d'ions plutonyleM 
acidifiées soit par H,S0, soit par HCIO,, a lieu en plusieurs étapes au 
cours desquelles on peut observer tous les états de valence. ÿ 

2° La formation, à un taux constant d’eau oxygénée par le rayon-« 
nement, a permis de mieux étudier l’action de l’eau oxygénée sur less 
ions de valence VI et IV du plutonium en solution sulfurique. La pré=« 
sence de peroxyde de plutonium dans des solutions irradiées a été déce-x 
lée par spectrophotométrie. è 

39 L'action lente de l’eau oxygénée sur les ions plutonyle a permis 
d'observer quelques étapes de la réaction difficiles à distinguer. On peut* 
distinguer expérimentalement entre Gy + Gx,0 — Gon et Gao, Ce quil 
permet de trouver Gx,0, — 0,8 molécules par 100 eV et d’en déduire 
Gun = 3,69 et Gon = 2,79. 


4° Ces résultats ont aussi fait apparaître l'influence des ions HSO,= 
sur les réactions de réoxydation. 1 


5° Les irradiations aux rayons «x du plutonium ont permis de préciser 


les résultats obtenus par autoréduction. La transformation de Pu VI en 
Pu IV correspond à : 


G (éq. Pu) == Gy = (CSA + D Guyo + Guo, On 
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Grâce à la mesure du dégagement d'oxygène l’auteur a mesuré 
Gao, + Gno, = 1,55. Les mesures d'hydrogène (G — 1,6) et de réduc- 
ton du plutonium (G = 3,2 équivalents) montrent que Gy — Gox est 
très faible ou nul. 

Pour cette étude le plutonium était dissous dans la solution à étudier, 
ce qui ne permet pas de mesurer Gx,,. L'auteur signale qu'il serait 
intéressant de pouvoir opérer avec une source externe intense de pluto- 
mum et de mesurer par effet prolongé Gx,o, et par différence Guo, de 
façon à déterminer la valeur de la réaction intra trajectoire. 


H,0, + OH + HO, + H,0 


J.-P. GARRoN, 


Lucien MonTaAnET. — Étude expérimentale des interactions nucléaires de 
haute énergie. Thèse Paris, 1960, 153 p., 26 fig., ronéotypée. 


Ce travail est un exposé des résultats expérimentaux obtenus à l’aide 
d’une chambre de Wilson. Une étude est faite sur les interactions 
nucléaires de l'ordre de 100 GeV produites par le rayonnement cosmique 
dans une cible de paraftine. 

Sur les 13 ooo clichés obtenus, l’auteur sélectionne 156 interactions 
dont 116 sont mesurées et analysées. 

La direction pouvant être assimilée à celle des particules incidentes 
est définie par la somme vectorielle des impulsions des différentes par- 
ticules secondaires. 

L'énergie de la particule incidente est déduite de l’étude de la distri- 


bution angulaire des particules secondaires dans le centre de masse. 


L'auteur estime que les protons représentent au moins 90 p. 100 du 
rayonnement cosmique responsable des interactions produites dans la 


* chambre. 


Sur les 116 interactions analysées, 85 sont assimilées à des interactions 


» du type nucléon-nucléon. Les résultats suivants en sont déduits : 


1° L'énergie du nucléon incident est comprise entre 20 et 200 (eV 


» avec un maximum de fréquence vers 80 GeV. 


20 La multiplicité moyenne des particules chargées est n = 6,7 et 


 n=— 10 pour les interactions complexes. 


3° Le spectre des impulsions transversales est de la forme : 


d 
dan & Re , 
TOUS ME) 


… l'impulsion moyenne transversale des mésons est : 


GeV 
pu,8 + 0,15 
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+ 4 Se 
Cette impulsion est sensiblement plus élevée pour les particules iden= 
tifiées à des protons : 
GeV 
T0) ou 
4° L’impulsion des mésons dans le système du centre de masse est 


GeV : 
Deer: t 


le spectre obtenu est en accord avec la loi : 


: : : GeV 

pour des valeurs de l'impulsion comprise entre 0,4 et 2 mL ; 
L'impulsion moyenne des nucléons est sensiblement plus grande pour, 
les protons ionisants : £ 
GeV \ 

PESTE ' 

; £ 

5° La distribution angulaire des protons dans le système du centres 
de masse est fortement anisotrope : L 
P 1] 

Ap © 0,99. Î 

Par contre pour les mésons x on a: : 

È 

À 


*“ 


Ar = 0,60. 


Cette anisotropie croît avec l’énergie incidente. 

6° On ne peut pas mesurer avec précision l’inélasticité des gerbe 
analysées. L'expérience conduit à des inélasticités moyennes de l’ordr 
de K — 0,3. La multiplicité et l’inélasticité sont liées par la relatio 
expérimentale : 

K = 0,07(n — 1). 

7° On peut estimer que le rapport du nombre des particules V a 
nombre des mésons x observés est de l’ordre de 2 p. 100 ce qui correspond 
à un rapport à la production de l’ordre de 7 p. 100. Les particules 
observées appartiennent à des gerbes de multiplicité généralemen 
élevée n = 10. 

8° Les résultats expérimentaux obtenus ne permettent pas un choi 
décisif en faveur de l’un des modèles d'interaction de haute énergie 
Mais en ce qui concerne le spectre des impulsions des particules seco 
daires l’accord de l'expérience avec les prévisions de modèles d'Heisen 
berg est remarquable. 

Si l’on admet l'existence de 2 nucléons «excités» après l'interaction 
il est possible d'interpréter l’ensemble des résultats expérimentaux. 


J.-P. Garon. 
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PNA AU PRINCIPE DE NERNST 
POUR LES FLUIDES 


Par 


Marius AUBERT, et H. pe BEAUMONT, 
Maître de conférences honoraire Docteur ès Sciences. 
à la Faculté des Sciences de Paris. 


L'entropie d’un gaz parfait a pour valeurs identiques, selon les 
… variables choisies : 


S(v, T) = C, log.T + R log.v + © 
S(p,' L) = Ch log.T —R log.p + © 


le Cp — Gy o—6— R log.R) 


; Mtuues molaires à p ou v constant et R la constante des gaz SR 
De par ces deux relations S et S croissent indéfiniment en même 
temps que : 


4 ete C T 
É Dr STRESS 

quand T tend vers o ; résultat non conforme au théorème de Nernst, 
d'après lequel la variation d’entropie associée à une quelconque trans- 
formation isothermique réversible d’un système quelconque tend vêrs o 
en même temps que la température. 
L Pour remédier à cette contradiction, Kyrille Popoff propose d'écrire 
* pour les gaz aux basses températures : 


pv = KRTe (1) 


“où R est encore la constante des gaz parfaits et « une constante supé- 
-rieure à l'unité (x > 1). 
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Dans ce qui suit nous allons montrer : 


I. — Que l’équation (1) n’est pas valable pour tous les gaz, en parti= 
culier pour l’ hydrogène ; en effet, l’exposant «, pour ce gaz, serait < 
aux basses températures. 


II. — Que si même (pour certains gaz) « > 1 selon l'hypothèse, læ 
théorie générale donne encore évidence que l'entropie devient infinie 
1 T s’annule, c’est-à-dire que le but proposé n’est jamais atteint: 


— Si la formule (1) s’appliquait à l'hydrogène. le produit # = pu 
Fe pour une température déterminée demeurer énvariable, conclu= 
sion non conforme aux résultats donnés par Witkoski (voir tableau [} 
où 1 < p < 60 atm. : 

Cette remarque s’appliquerait même si l’on substituait à R une 
constante r convenablement choisie. 


Pour 8 — — 2129, w commence par décroître, semble passer par un 
minimum pour p — 55 atm, puis augmente. 

Lorsque 0 — — 1470, le minimum de w corres pond à p— 39 atm* 
Enfin lorsque 0 — — 1049, w est une fonction croissante de p. i 


D’après le tableau I (colonne 7), R= 1 : 273,16. A partir de cette 
valeur de R calculons « en admettant la validité de (1). On obtient le 
tableau II. On voit que ce n’est qu’ au voisinage de — 14e (T = 126016 K) 
et pour des températures supérieures que &« > 1. Le long d’une iso= 


therme, « n’est pas constant et s’il reste au voisinage de l’unité c’est en: 
réalité une fonction de p et T. 


Tagzeau I 


Valeurs du produit pv pour l'hydrogène. 
L’échelle des températures 6 
est celle du thermomètre normal à hydrogène. 


p (atm) [0 — — 212016 — 18340 14700 = — 1040) 6 = — 770 | 0 — où 
I 0,2207 0,3283 0,4611 0 ,6189 0,7180 1,0000 
5 o,2180 0,3284 0 ,4622 0,6208 0,7201I 1,0024 

10 O,2145 0,3284 _0,4635 0,6232 0,7228 1,0055 || 

15 0, 2106 0,327 0,4648 0,6255 0,7255 1,0086 (| 
20 0,2065 0,3272 0,4661 0,6279 0,7282 I,0II8 
25 0,2029 0,3270 0,4674 0,6303 0,7309 I1,0I150 
30 0,19097 0,3270 0,4680 0,6327 0,73306 1,0I81I 
35 0,1968 0,3270 0,4705 0,6352 0,7364 1,0213 
40 0,1946 0,3270 0,4721 0,6376 0,7301 1,0245 
45 0,1933 0,3273 0,4739 0,6402 0,7418 1,0277 
50 0,1028 0, 3278 0,4758 0,6427 0,7445 1,0309 
55 0,1926 0,3286 0,4779 0,6452 0, 7473 1,0341I 
60 0,1928 0, 3296 0,4801 0,6478 0,7501I 1,0373 

(== 


he 
A CONTRIBUTION AU PRINCIPE DE NERNST POUR LES FLUIDES  105g 
TaBLeau II 
Valeurs de 

p (atm) — 10 35 50 

0 — — 2129 x —> 0,9884 0,9675 0,9625 
g 2 , »9 2 
| 0 — — 1839 «a — 0,9988 0,9979 0, 9990 
: 0 = — 1470 % —> I,0007 1,003 1,006 
2 0 — — ro4° &œ — I,001I 1,005 I ,007 
À 0 = — 770 %— I,001 1,003 | 1,006 
…._ Il. — Passons maintenant à l’examen théorique de la formule : 
TU 
2 pv = RTe Cd CN € À 
+ Comme : 
4 ‘2C 22 
4 ee es cp Dp 
à G+),= T5 Et Le near 
» il vient en vertu de (2): 
: oc, _ au — 1)RT# 1 3 L  «aRT%-1 
2 3 dp/r © (3) Fou ? (4) 
4 (3) donne : 
F Co = a(a — 1)RT«-1 log .v + TT) 


où /,(T) est une fonction inconnue de T. 
L’entropie S(v, T) est alors définie par : 


e C, ne 


Et l'écratt raie ii à 


+ 


JS r ; «RT*= 1 
dS = [aa —1)RT#-2 log .v + fH(T)JdT + — dv 


différentielle totale qui admet pour intégrale : 


Li Meet ibn M RS 


So, T)= aRTa-1 log.v + FT). (5) 
- Remarquons que : 
Gao T) T T 
Pere parce +fanf 0 
_ c’est-à-dire que : 
T G,(s, T) = ue 
fe g_dT=S(E, T) —S(v, To) (7) 


T, étant une origine absolument arbitraire sans signification physi- 
que particulière. 
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En partant de : 


dC OP dy | 
G=-Ta n=—T($%), (8) 
un calcul analogue au précédent donne : : 


. Cp= — œfu —1)RTe-1 log.p + TT) 


PE 


L 


où /\(T) est encore une fonction arbitraire inconnue de T, on a de plus F4 


S(p, T)= — aRTa-1 log.p + fi(T) 


| TAC? (DE) “28 
LR ar =8(p, 1) — Sp, To 


= 
Ke] 
D 


nl 
© 


de be Et + nt Se os eisé 


Comme C, et C, doivent satisfaire à la relation générale : 
s Op D 
Cp— G=T(Gr o" \0T}p 


Cp— Co = RTa-1, (ni 


ic : 


En l'hypothèse, la différence C, — C tend vers o en même temps que D 


Lo tue 


: n 


Remarque. — Pour éviter toute confusion d'écriture, posons pou 
les gaz parfaits : 


F 


Cie CG; Cy = C. 


Pour & — 1 (5) doit devenir : 


So, T)= c log.T+R log.u+K, 


c'est-à-dire que : 


Ja, Tha=1 =uC log.T +- + 


ES a LUE ete 


De même de (9) on déduit : 


Jia, Tia = Clog.T +K, 


/10, T) et f,(1, T) deviennent donc infinies pour T — 0. 
Il en résulte que, dans le cas général (x très voisin de 1), on ne peu 
affirmer que f\(T) et f(T) demeurent séparément finies pour T = 0 
Rappelons que pour l'hydrogène, on peut avoir à < 1. 


En général, toute équation définie de façon unique et effectiv 


J'ERTES 


ER 
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4 
4 
: 
1 


entre p, v et T est une équation d'état dont l'aspect peut différer de 
celui qui nous est familier (1). Tel est le cas pour : 


# 


é S(, T)—S(p, T) = 0. (12) 
» Si l’on pose : 

Rp; 0, 1) = Pp; T)— Cv, T). 

On définira l'intégration : 

| 7 R(p,r, T) TG CES T) TG, T) / 
b STI LS aT = f= RE at — [° T d1 (12°) 


la première intégrale étant formée à p constant et, la seconde, à 
- “v constant. 
… T, étant comme précédemment une origine arbitraire. 
En vertu de (7) et (10) : 


" Rp, », T = 2 
D fi aT—$(p, D —S(p, Ty — 56, 1)+8(, To) 


À 
NE 


- qui, d’après (12), se simplifie et il reste : 


TS. 


PART 
( Be gr = S(v, To) — S(p, To) (13) 


To 


us De" 


pui si l’on tient compte de (5) et (9), s'écrit : 


[: ire D dT = aRTG-" log. (pv) + fa(To) —/i(To)- (14) 


To 


dd en. 


… Conclusion. — D’après (9), lorsque T tend vers o S(p, T) ne s’annule 


dou ne demeure même fini que si /;(V) s’annule ou demeure fini, ce qui 
à est pas certain, comme nous l’avons vu. Même remarque au sujet 
“de S(v, T). 

Quoi qu’il en soit, il résulte finalement de (14) que la He qu'a 
voulu supprimer l'hypothèse x > 1 persiste : 

- En effet, lorsque dans (14) on remplace pv par RTe (T étant fixe), le 


M (1) Donnons-en un exemple. C, cet R étant des constantes, S(v, T) et S(p, T) 
“étant définies par : 


Se, T) = clog.T + Rlog.e + K, S(p, T) = Clog.T—Rlog.p+K. 


“on retrouve facilement, à partir de S{v, T}—S{p, T) — 0, les relations carac- 

“téristiques des gaz parfaits : po = RT, C—c—R. Au cours du calcul 
E : ; dG TI? 

intervient la formule classique ES = ST: 
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second membre devient infini quand T tend vers 0, il faut donc que 
l’une des intégrales en combinaison, au moins (voir 12°)) à savoir : 


0 , o Cf, T j 
par ou pee 
0 je DRE 


tende vers l'infini comme un logarithme et, en conséquence, non seule= 
ment l’entropie ne saurait s’annuler au o mais elle devient encore 
infinte comme dans le cas du gaz parfait(x = 1). 

Une équation d'état de la forme pv = RT+ quelle que soit la gran 
deur de l’exposant est, par nature, essentiellement incapable de 
satisfaire au principe de Nernst. 


3 
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* ÉTUDE DE L’ANISOTROPIE MOLÉCULAIRE 
PAR DIFFUSION DE LA LUMIÈRE. 
APPLICATION AUX MACROMOLÉCULES 
EN CHAINES () 


Par Gicsertr WEILL 


4 INTRODUCTION 


Les phénomènes d'anisotropie optique, reflets de l’anisotropie de 
… forces interatomiques, sont des moyens classiques d'étude des structures 
… moléculaires ; mais les phénomènes de biréfringence accidentelle 
… superposent aux paramètres optiques des paramètres d'orientation que 
… seules des hypothèses permettent de séparer. Les mesures de dépolari- 
… sation de la lumière permettent une étude statique des seuls paramètres 
… optiques. 

_ La méthode a été largement exploitée pour l’étude des gaz (10), bien 
… moins pour l'étude des solutions diluées (8) (39) (40). L'extension de la 
… technique de diffusion de la lumière aux solutions macromoléculaires a 
… cependant relancé ces études, tant du point de vue théorique (1) (2) 
… (28) (66), qu'expérimental (19) (20) (28) (42). Il n'existait cependant 
aucune étude systématique de l'anisotropie optique des molécules en 
chaîne en fonction de leur structure, de leur degré de polymérisation 
et du solvant utilisé, non plus qu’une comparaison entre l’anisotropie de 
» la chaîne et celle de l'élément de répétition dont elle est formée. 

… Nous nous sommes donc proposé, dans ce travail, d'étudier en détail 
, les renseignements que peut fournir la mesure des composantes polari- 
è sées de la lumière diffusée par une solution diluée de macromolécules 
À 

| 

< 


‘en chaîne, tant sur la statistique de la chaîne que sur la structure de la 
solution. 

Une première difficulté de cette étude réside dans la définition des 
“lois d'additivité soluté-solvant et l'influence de leurs interactions sur la 
À valeur « apparente mesurée ». Toute la première partie de notre travail 
est consacrée à l’étude de ces interactions dans le cas des petites molé- 


à 


» cules de structure connue. 


pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
bro décembre 1958 devant la Commission d'examen. 


(2) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Strasbourg % 
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L'étude des macromolécules en chaîne se présente alors du point de 
vue théorique comme un cas particulier avantageux des interactions 
étudiées dans la première partie. Aux interactions mal définies existant, 
entre molécules d’un liquide, se substituent simplement les corrélations 
entre chaînons dont les positions respectives sont régies par la statisti= 
que de la chaîne. Les variations du champ interne et des corrélations en 
orientation se refléteront donc dans les variations de l’anisotropie avec 
la longueur de la chaîne et l'indice du solvant dont l’étude constitue la 
seconde et majeure partie de ce travail. 


PREMIÈRE PARTIE 


LA DÉPOLARISATION 
DE LA LUMIÈRE DIFFUSÉE PAR LES FLUIDES 


A. — La diffusion de la lumière par les gaz parfaits. 


1) La diffusion de la lumière par un dipole ponctuel. — Le champ 
électrique e rayonné dans tout l’espace par un dipole ponctuel placé: 
dans un champ alternatif E— E, cos wf est donné par : 


Ces te 
raa8/ ne 


e — 


r désignant la direction et la distance d'observation, 
c la vitesse de la lumière, 


À la longueur d'onde du rayonnement incident, 
p le moment induit dans la molécule. 


L'intensité diffusée par un tel oscillateur est : 


open j Ô 
[= -35% p? sin? y - (A 


le signe — indiquant qu’il s’agit de la valeur moyenne et y désigne 
ñ es 
l'angle des vecteurs r et p. 


L4 Li . e É 
2) Le moment électrique induit dans une molécule. — La direc= 


tion et la grandeur du moment électrique p induit dans une molécule 
se déduisent : | 


— de la grandeur et de la direction du champ électrique incident ; 


AN 


PRESSE UT 


Le +. RS à) 
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— des propriétés optiques de la molécule par la relation : 
_— > 
P — | [e 4 | E 


où | « | est un tenseur qui, en l’absence d’activité optique, est défini par 
les termes «, 8, y — appelés polarisabilités principales — de sa forme 
diagonale. Si 6 — y la molécule est dite de Langevin; si «= 8 — yla 
molécule est isotrope. 


3) Composantes polarisées du rayonnement diffusé. — Si sur la 
figure 1, Ox est la direction du faisceau incident tombant sur une molé- 
cule placée en O, on pourra toujours décomposer l’onde incidente en 
deux composantes vibrant suivant la direction Oz (vibration verticale) 
et Oy (vibration horizontale). 


æX 


Fig. 1. — Repérage des composantes polarisées. 


Si l’on raisonne maintenant sur une seule composante du faisceau 


‘incident (ce qui revient à le polariser suivant Oy ou Oz) elle induira 


dans la molécule anisotrope placée en O un moment induit dont la direc- 


… tion différera de celle du champ excitateur et qui diffusera dans le plan 
. horizontal une onde dont la vibration pourra à nouveau être décomposée 


… suivant les axes Ox et Oz. On conviendra d’appeler ces composantes 


» polarisées verticales (V) ou horizontales (H) selon leur plan de vibration 
+ et de spécifier en indice par les lettres v et À la polarisation du rayon- 
» nement excitateur. La lumière diffusée est entièrement déterminée par 
. la connaissance des quatre composantes V, — V;, — H, — Hz. 


h) Calcul des composantes polarisées. — La direction des axes 


de l’ellipsoïde de polarisabilité placé en O est repérée par rapport aux 
axes x, y, =, par le tableau de cosinus directeurs (à, y, v), du moment 
“induit dans la molécule sous l'effet du champ excitateur verti- 


» cal (ps Py p2) où horizontal (np? parpa): 


Un volume V d’un gaz parfait contient nV molécules ne présentant 


* entre elles aucune corrélation et diffuse une intensité : 


1674 
r2}4 


= nVp? sin? y (2) 


LS 
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Sa} 


la moyenne étant prise non seulement sur le temps mais sur toutes less 
orientations. On obtient donc sans difficulté la valeur des composantess 
polarisées diffusées dans la direction Oy : 4 


E 


= Sn + m+ + ECG +Bv+relE. (6) 
1674 
r214 


H, = Hy = Vi = 


nv EH P+ ab By VUE. Q 
Si l’on observe l'intensité diffusée dans une direction du plan horf® 
zontal faisant un angle 6 avec la direction du faisceau transmis, les” 
composantes polarisées se déduisent des composantes diffusées à go 
par : 
VAIO E NS | 
Va(8) — H,(8) = H, — Vr (4) " 
H,(6) — H, sin? 0 + V, cos? 0 


Krishnan (33) et Perrin (49) ont établi que la relation de symé-« 
trie H, — V} était vérifiée dans le cas des fluides condensés et dans celui 
des molécules de grandes dimensions auxquelles la théorie de Rayleigh 
est applicable (indice voisin de celui du solvant). Î 

Dans la suite de cet exposé nous étudierons, non la valeur absolues 
des composantes polarisées, mais leur rapport de Rayleigh : 


1 
RER À 
VE? G) | 
Pour simplifier le calcul des composantes à partir d’un éclairement (}" 
en lumière naturelle nous appellerons H, la quantité = R(H,). ‘4 


5) Diffusion isotrope et diffusion anisotrope. Anisotropie opti-* 
que et facteur de dépolarisation. — En fait les rapports de Rayleigh 
relatifs aux composantes polarisées ne dépendent que de deux invaw 


riants du tenseur de polarisabilité : < 
— la polarisabilité moyenne a — 3 (æa+ B+ y); | | 
— l’anisotropie optique ER = : Le . PEU gere | 
Les composantes polarisées s’écrivent en fonction de ces quantités : } 
Vo = JE noë(1 + 4/58) | | 

HS no%(3/58) | ‘ 

, } 


1 É SR DEL 2e j 

1 ) Remarque : Notons que si l'éclairement est proportionnel au champ 
incident l Imtensité est proportionnelle au champ effectif agissant sur la molé- 
cule qui en diffère lorsqu'il ne s’agit plus d’un gaz parfait. | 


ARONCEE 


À 


. ANISOTROPIE MOLÉGULAIRE PAR DIFFUSION DE LA LUMIÈRE 1067 


- [l'intensité totale diffusée se décompose en deux parties. L’une, que 
nous appellerons après Rousset et Lochet (57) intensité isotrope, ne 
- dépend que de la polarisabilité moyenne : 


8T“ 


Ésétrope RUES noË — Vs — 4/3(H5). (7) 


- L'autre, que nous appellerons intensité anisotrope, ne dépend que 
… du produit «2.52, c’est-à-dire de la différence des polarisabilités prin- 
Cipales pour une molécule de Langevin : 


8T< 


L 
Janisotrope = Liotale FT lisotrope AU 


no 5 — 13/3H,. (8) 
La mesure de H, en valeur absolue conduit donc directement à la diffé- 
rence des polarisabilités principales d’une molécule supposée de Lange- 

vin par la relation : 

a 15 M4 


ga23? — (x — 3)? — 3 atHs (9) 


+ _ 
… Si l’on remplace « par son expression en fonction de l'indice y tirée de 
" la réfraction moléculaire on a : 


se ms Live | (10) 


En fait, dans le cas des gaz parfaits, l'intensité isotrope ne dépend 


4 _ : ; 
- que de « et on peut exprimer ©? en fonction du seul « rapport de dépo- 
… larisation » directement accessible à l'expérience : 


à 4 H, + H, 65? 2 5Pu 
Pu = V V = 52 ; ù Cr “ (1 1) 
SL AU RE fe av 6— Tu 


On en déduit directement : 


wT Fr 7Pu 
lisotrope = Totale 6+6P, rl X Ta 


.f est appelé facteur de Cabannes : 

13Pu 

; Tanisotrope = Ttotale 6+ 69," 
u 


# 
£ 


0x tirera également d’une manière simple la variation angulaire de 
» l'intensité diffusée : 


E- : 10) 1[1 + 55e cos? 0]. (2) 


u 


B. — La diffusion de la lumière par les fluides réels. 


Dans le cas des gaz parfaits nous avons pu calculer l'intensité diffu- 
* sée en admettant qu’elle était la somme des intensités diffusées par ” 
“tous les dipoles, que les orientations des molécules étaient indépen- 
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dantes les unes des autres et que le champ effectif agissant sur chaque 
dipole était égal à celui porté par l’onde incidente. | 

[1 n’en est certainement plus de même dans le cas d’un fluide réel et. 
le calcul de l'intensité diffusée doit dans ce cas tenir compte de diffé= 
rents effets dus aux interactions entre molécules, c’est-à-dire : 


10 les relations de phase qui interviennent dans le calcul de la diffu- 
sion isotrope ; 

20 les corrélations en orientation qui interviennent dans le calcul de 
la diffusion anisotrope ; 

30 la présence d'un champ interne différent du champ extérieur. 


1) Théorie moléculaire. — Le problème semble être pour le 
moment insoluble dans toute sa généralité ; c’est seulement dans le cas 
de molécules sphériques optiquement isotropes que Yvon (73) puiss 
Fixmann (22) ont développé le calcul de l'intensité diffusée dans les 
cadre d’une théorie moléculaire des liquides, à l’aide d’une fonction de 
distribution du type de celle introduite par Zernicke et Prins (74) ets 
Ornstein et Zernicke (47). Nous en rappellerons trois résultats : 


— un ensemble de particules isotropes peut diffuser de la lumière 
dépolarisée en raison de la seule anisotropie du champ interne ; 

— les composantes de la diffusion anisotrope ainsi obtenues satisfont: 
aux relations de Cabannes ; 

— les formules obtenues pour la diffusion isotrope sont identiques à 
celles obtenues à l’aide de théories purement thermodynamiques. 


2) Théorie thermodynamique. — On dispose, en effet, pour inter- 
préter les résultats sur les fluides, d’une théorie de milieu continu pro 
posée par Einstein (21), dès 1902. Elle permet, sans entrer dans le 
détail de la structure du liquide, de relier l'intensité diffusée aux pro 
priétés thermodynamiques de la substance. L'intensité diffusée par un» 
fluide est due à l'écart existant à chaque instant entre la constante: 
diélectrique instantanée # et la constante diélectrique moyenne €. On« 
peut assimiler chaque élément de volume dr à une particule de cons” 


tante diélectrique As —e — 4 et obtenir pour l'intensité diffusée par 
un tel volume : : 


RSS 
== Da (Ae?)dr. (13) 
La quantité (Ac?) fluctuation en constante diélectrique a été calculée par! 
Smoluchovsky (61). Par substitution on obtient : 


T° RTB/ de? 
1e Re (re). (14). 
N nombre d’Avogadro, 


B compressibilité isotherme, 
æ densité du milieu. 


PR PE ne - 


sf Lol 
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Une discussion s’est développée quant à la signification du terme ee : 
AT 


Rocard (56) suggère d'évaluer cette quantité à l'échelle du « volume de 
fluctuation » en distinguant dans l’utilisation de la formule de Clausius- 
Mosotti la constante diélectrique moyenne. Ceci conduit à une formule 
différant de celle d’Einstein d’un terme (y? + 2)?/9. La théorie molécu- 
laire de Fixmann conduit cependant bien à la formule d’Einstein : 


r2 RT achste 
Lee np ur — 1) (E Fe 


(15) 


3) La valeur absolue du rapport de Rayleigh du benzène.— Ces 
discussions théoriques ont longuement été entretenues par l'existence 
. de deux séries de résultats discordants dans la difficile mesure du rap- 
port de Rayleigh du benzène, les valeurs obtenues par différents auteurs 
» se groupant curieusement autour de deux moyennes, la valeur « haute » 
met la valeur « basse » se trouvant dans un rapport 3/2 voisin 
ide (ue? + 2)°/9. 
… Les déterminations récentes de cette quantité ainsi que les mesures 
» de masses moléculaires de substances bien connues effectuées par 
Rempp et Benoit (55), Cantow (11) confirment la valeur « haute » dont 
nous donnons ci-dessous deux valeurs expérimentales : 


10$ 1 cm1 
*. | 
ù À = 4 358 A À = 5 460 À 
“|| Carr et Zimm (2) 9250 C)Let40;51(309/C) 16,3 (25°) 16,9 (30° C) 
Chollot et Morlot (13). .|47,75 (20° C) 14,99 + 1,5 (20° C) 


” La totalité des résultats de la littérature sur l’anisotropie ayant été 
- discutés en utilisant la valeur « basse », nous insisterons sur le fait que 
nos résultats sont interprétés en utilisant la valeur de Carr et Zimm. La 
» disparition de certaines anomalies sur les changements d’anisotropie en 
, passant de l’état gazeux à l’état liquide ou solution, peut être considérée 
comme une preuve indirecte supplémentaire de sa validité. 
…_ En introduisant des volumes de fluctuation anisotropes on montre à 
» l’aide de la seule théorie thermodynamique que les formules de Caban- 
* nes restent vérifiées dans un fluide condensé et que la valeur absolue 
4 de H, permet comme précédemment de caractériser entièrement la 
- diffusion anisotrope. Mais le formalisme du procédé ne permet pas 
- d’expliciter la relation la Hantaux paramètres moléculaires. Nous allons 
donc essayer — de façon plus ou moins qualitative et avec des modèles 
moléculaires simples — d'étudier les facteurs qui déterminent cette 


- relation. 
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5) Étude de la composante H.. — a) Mise en équation du problème, — 
Le calcul de la composante H, dans un système où existent des interacs 
tions en orientation entre les dipoles induits a été mené en particulier 
par Benoit et Stockmayer (3) et par Prins et Prins (51) qui ont généralisé 
à une distribution quelconque les formules déjà données par Stuart et 
Peterlin (66), Horn (28) et Benoit (2) dans le cas des polymères. Nous 
nous contenterons d'exposer, comme l’ont fait ces auteurs, les calculs 


relatifs à une molécule de Langevin ; le résultat de la généralisation 


aux molécules à ellipsoïde de polarisabilité scalène est donné sous 
forme de remarque. | 

Si pl est la composante suivant l’axe Ox du moment induit dans la 
molécule : que nous supposerons placée à l'origine des phases, l’inten= 
sité de la composante H, diffusée par un ensemble de N molécules est 
proportionnelle à la double somme : 


N N J 

i j j 

mor | 

i=1 j—1 k 

La valeur moyenne étant prise sur toutes les orientations possibles des 


la molécule z et la quantité cos di; caractérisant les relations de phases 
entre les ondelettes diffusées par les molécules z et 7 ; on a : : 


2 + + — Mn 

di = RS — So) ri. i 

: 

À longueur d'onde de l'onde incidente dans le milieu ; 4 
5 vecteur unitaire de Ox ; i 
$ vecteur unitaire de la direction de diffusion (ici Oy); 4 
Ty distance entre la molécule et la molécule y. : 
LA 


On peut décomposer la double somme en deux termes, le premier” 
contenant les termes carrés, le second contenant les N(N — I) termes, 


croisés : 
H,=KINÇpED (D Psphcos y) |: 
iÆj 


N 
Comme on peut supposer que le domaine dans lequel il existe des 54 
lations en orentation entre z et J est petit devant la longueur d'onde d 
la lumière incidente on pourra se limiter ici au cas où cos Yij = 1 eth 


écrire : 
Fes RCHERDXE TD] | 
ij 


Horn, Benoit et Oster (29) ont d’ailleurs envisagé le cas du bâtonnet 
dans lequel cette simplification n’est plus valable. Nous chercherons, 


AMEN 
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= par contre, à tenir compte du fait que le champ qui agit sur la molé- 
cule z est la somme du champ extérieur et du champ rayonné par 
les N — I autres dipoles induits. 
La grandeur et la direction de ce champ dépendent de la position et 
de l'orientation respective des dipoles £ et j. Si l’on suppose la molé- 
. cule : placée à l’origine du trièdre Oxys défini précédemment, on 
définira totalement la configuration des molécules ÿ et } par : 
— la distance r;; qui les sépare ; 
5 les cosinus directeurs de l’axe de polarisabilité principale de :, 5e 
SOIt A5, His Vi; 
a les cosinus directeurs de l’axe de polarisabilité principale de y, Gi, 
soit À; Us Vj3 
— les cosinus directeurs du vecteur r;; joignant ; à j, soit a, b, c. 


Le champ e; créé par 7 au point O aura trois composantes : 


4 el = —[(8a? ÆOeE 3abp} + 3acp/] 
Eori; 

RE Da [3abp} + (362 — 1) p} + 3bcpi] 

el — _ [3acp} + 3bcp} ASC) p:] 
Eorij 


; et le moment induit dans / sera donné par : 
Sp, = (0 — BMA(E + Del) + (x — BiiuiZ;el +[B+ (a - Bi]. 


… Kirkwood (32) a effectué le calcul complet du champ effectif résul- 

. tant des interactions entre dipoles dans le cas de molécules isotropes. 

- Son résultat ne diffère que d’un terme correctif petit du champ de pola- 

“risation de Clausius-Mosotti obtenu par la méthode classique de la 
- sphère de Lorentz. 

“ Rocard (56) a fait remarquer qu’il convenait dans le cas d’un phéno- 

* mène dépendant du carré du champ de calculer la valeur moyenne du 

carré du moment induit et non la valeur moyenne du moment induit 

“ lui-même. Mais son calcul se limite au cas où il n'existe de corrélation 

* ni entre les orientations de o; et de 0; ni entre celles de 6: et de ri;. On 

- peut alors choisir un modèle de milieu continu, mais celui-ci ne permet 

» de prévoir qu'une augmentation de la composante H, sous l'influence 

» des effets de champ interne. 

- Afin d'interpréter les diminutions de l’anisotropie apparente que l’on 
“observe au passage de l’état gazeux à l’état liquide dans un grand 
- nombre de substances, nous avons repris le calcul des effets de champ 

- interne avec un modèle moléculaire simplifié tenant compte des inter- 


actions en position entre paires de dipoles. 


deg 
- 


7 7 SR 
En | 
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b) Définition du modèle et calcul du premier terme de la formule. — Nous 
supposerons que la molécule : se trouve au centre d’une sphère dé 
rayon r assez grand pour que, à l’extérieur de cette sphère, le milieu 
puisse être considéré comme continu et le terme correctif de Rocard 
qui est en r6 négligeable. Nous. prendrons donc comme valeur du 
champ à l'extérieur de cette sphère la valeur classique du champ de 
polarisation de Clausius-Mosotti. Mais en raison de ses dimensions, cette 
sphère contiendra un certain nombre de molécules « voisines » de de 
Nous les supposerons soumises au champ extérieur à la sphère et tiens 
drons compte du champ supplémentaire qu’elles créent au centre de I& 
sphère. 

Dans le but de simplifier des calculs déjà compliqués lorsqu'on tient: 
compte des seules interactions en orientation entre oi et ri; nous effec= 
tuerons les calculs en supposant les molécules voisines } isotropes et de 
polarisabilité G. Le moment induit dans z s’écrit alors : 


ph ta BMA(E + D Sajojp}) + (a — Bu 
5 Eorij È 

D 8bjejpi + [8 + a Be] D 3 (8ct — 1) pi. | 
5 . Her 


Pour effectuer les calculs du carré moyen de cette quantité et pour 
pouvoir tenir compte des corrélations en orientation entre ci etri, nous 
introduirons les cosinus directeurs de r;; par rapport au trièdre formés 
par oi et deux axes perpendiculaires. Ces cosinus directeurs s'expris 
ment facilement en fonction de deux angles y et w, y étant l’angle (oi, rÿ) 
L'expression des paramètres directeurs àa;, b;, c;, intervenant dans le, 
calcul de p, devient : 


L 
| ï 
aj= À cos y + Àà sin y cos © + À sin y sin © | 
bj = ui cos y + ui sin y cos © + pË sin y sin w 
Cj = vi cos y + ve sin y cos © + v sin y sin « | 


_ On peut alors développer (p?) pour une paire de dipoles z et 7 et cal 


culer les moyennes sur les cosinus directeurs. Nous donnons les résul: 
tats de ce calcul fastidieux dans trois cas : 


LH , £ . 
| * Lorsqu'il n'y a pas de corrélation entre 0: et rij les a, b, c son 
indépendants des À, ui, vi. 


Seuls subsistent les termes quadratiques et le moment carré moye 
devient : 


R=fe-p+s Rue BH Bla e)+S pl Îe2 
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» Si l’on forme la différence (Ap®) entre la valeur ainsi obtenue et celle 
que l'on aurait obtenue en supposant simplement que le champ agissant 
était le champ de Clausius:Mosotti on a : 


Gr)= Se erfÉ+iCh)+s CE) «un 


/ 


Ce terme est positif pour toutes les valeurs de l’anisotropie comprise 
entre — 1/2 et +1; on retrouve les conclusions de Rocard relatives 
- aux phénomènes dépendant du carré du champ. 


: 29 Lorsque la direction de ri; est liée à celle de oi on a à calculer 
un grand nombre de moyennes de degré élevé sur les cosinus direc- 
… teurs. Nous avons négligé les moyennes en G2/r6 qui sont négligeables 
\ devant les termes en G/r$ et G/r% cos? de telle sorte que le résultat 
. s'exprime uniquement en fonction de cos? y. Si l’on forme comme pré- 


» cédemment la différence : 
à 


&/ 9 

2[ G | [30 cos? y — 8 2 | 

| ( pr) (æ BE: Æ l (5 TS ‘) œ 8 ( à , ( 8) 
< "12 g2 ;] I 


cèrs lu — BP 5 


à GE 
[op 


] 


“on voit que celle-ci pourra être positive ou négative suivant les valeurs 


ë B 
de G, des 


< 30 Lorsque les directions de oi et de ri; sont confondues. Le calcul 
… des valeurs moyennes est alors très simple et conduit à l'expression : 


et de cos? . 


26 6 
105 Tisa— 6 | 


(AE) = BE 
: (19) 


sels euc)il| 


ainsi disposées on forme un modèle de macromolécule en bâtonnet). 


, 
D: 


LE 
* GC) Les corrélations en orientation. Calcul du deuxième terme. — On peut, 


en principe, développer le terme (pipi) en supposant simultanément : 
Re qu'il existe des corrélations en orientation entre oi et rij; 

n — qu'il existe des corrélations en orientation entre o: et 6j. 

. Mais rappelons que dans le calcul du premier terme nous avons sup- 
- posé que la molécule j était isotrope et que l’on pouvait négliger les 
termes en FFE Nous considérons maintenant l’anisotropie de la molé- 
 cule j et l’on peut montrer que dans ces conditions les termes dus au 


« 
: 
; 
; 
1 
À 
j:. 
L 
k 


; 
e 


à 
: ; Annales de Physique, 1961. 7o 
* | 


1 
d eV 
we 
LE 0 + 


(Notons dès maintenant que si l’on considère un ensemble de molécules 


Pre PNA 


LE 
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champ d'interaction ne représentent qu'une correction de deuxième 
ordre par rapport au terme principal : 


(ou Bvniv AjEZ 
calculé par Benoit (2). 
Si l’on exprime y; et À; en fonction de v;, À et de l’angle qi; que font 
les axes a et o;, et que l’on effectue la moyenne sur toutes les orienta= 
tions de z on obtient : 


Si l’on envisage Z voisins présentant des corrélations en orientation, le 
deuxième terms de H, devient proportionnel à : 


es eue 2 a 3 cos @;; 1 SR ane 3 COS? Pi; 1 
D pipi=sta— pp) 2 UE E(a—BPEX ZI, (20) 
ii j=1 


On voit que si les molécules ont tendance à avoir leurs axes de polari- 
sabilité principaux parallèles, ce terme est positif ; par contre, si elles ont 
tendance à avoir leurs axes de polarisabilité perpendiculaires, ce terme 
sera négatif (*). L'existence de ce terme de corrélation permet d’expli- 
quer à la limite l'augmentation d’anisotropie dans les liquides à molé- 
cules associées (cas du nitrobenzène, de l’acide acétique (2)). 

Si nous rétablissons les constantes dans la relation qui lie la compo- 
sante H, à la valeur moyenne de la quantité (p?) il nous sera possibles 
de définir une anisotropie apparente du liquide. On a en effet : 


E 


8nt / i\2 effectif 8T* 12 (u? + 2 . 
H, — sr alpd x E FAT . === EU n(p}) (==) à 
extérieur 6 


Si par analogie à la formule utilisée dans le cas des gaz on écrit : 


STE 508 (u2 + 2\°? * 
na? A2 ( ] 20). 
A4 5 3 ( ) 


Hi 


le terme ((u? + 2)/3)? tenant compte du champ de polarisation dans le 
liquide d'indice y, nous appellerons A? anisotropie apparente du fluide. | 
Si l'on tient compte des termes supplémentaires introduits dans (p?)" 


(*) Remarque. — Si l'on effectue de la même manière le calcul de l'influence 
des corrélations en orientation pour une molécule à ellipsoïde de polarisabi- 
lités scalène on obtient au prix de calculs fastidieux contenant des moyennes 
jusqu’au degré 4 sur les cosinus directeurs : 


2 ,, 3 (cos? pi + cos? pe + cos? o,) —7r I 4,0 
App. , |: A Ë a 6252 (x — 6)? cos? @; | 
RE | 

Pis Pa Ps étant les angles que font 2 à 2 les axes correspondants. 
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par les effets du champ interne et de corrélation en orientation avec 
Z voisins, on voit que l’anisotropie apparente du fluide est liée à l’ani- 
sotropie moléculaire mesurée à l’état gazeux par la relation approchée : 


1 + Ô 


aie + À LB) +) Qu) 


No gaz [: LZ 


À, B, C étant une combinaison des facteurs des expressions (17) (18) 
et (19) qui dépend essentiellement de la structure du liquide (‘). 

Cette formule qui nous servira à discuter les résultats expérimentaux 
doit être complétée par l'expression explicite de A2 en fonction de H, 


obtenue en substituant à « sa valeur tirée de l’expression de la réfrac- 
tion moléculaire : 


——— H.. (22) 


Cette expression est identique à la formule (10) qui se trouve ainsi 
» généralisée. 


… 6) Signification de l’anisotropie « de forme » dans un modèle 
moléculaire. — Les formules que nous venons d’établir permettent de 
donner un contenu précis au concept d’anisotropie de forme introduit 
par Raman et Krishnan (53) pour expliquer la variation d’anisotropie 
apparente du gaz au liquide. Ces auteurs remplacent le champ de pola- 
risation isotrope de Clausius-Mosotti par le champ de polarisation ani- 
sotrope dans une cavité cylindrique dont les dimensions et la position 
par rapport aux axes de polarisabilité seraient, liées à la géométrie de 
- la molécule. En jouant sur ces paramètres on peut expliquer n'importe 
quelle variation. Mais les ordres de grandeur des dimensions molécu- 
laires ne justifient pas cette « géométrie » et la théorie de milieu 
continu. 
Les calculs que nous avons menés conduisent à remplacer le terme 
* d’anisotropie « de forme » par un terme d’anisotropie de champ interne 
» dû à la position des voisins. 
…. La valeur des facteurs A, B, C de la formule (22) ne peut être obtenue 
à partir de l'expression de (Ap#) donnée dans la formule (18) que si 
» l'on peut calculer la valeur moyenne sur toutes les configurations des 
» molécules : et j. Son évaluation nécessiterait la connaissance de la 
- (*) Remarque. — Nous avons supposé, au cours de cet exposé, que les 
“interactions entre molécules ne modifiaient pas la répartition des électrons 
Let, par conséquent, l’anisotropie des liaisons de valence. 
Buckingham et Stephen (9) ont essayé de tenir compte de l'effet des hyper- 
- polarisabilités créés dans des champs intenses comme par exemple au voisi- 
» nage de molécules portant un moment permanent, 


ETS 


‘(valeurs estimées à par 


. le cristal de benzène (16)). 
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j 1 LL 
5 
r] 
à 


| 


fonction de probabilité non plus de position relative de paires de molé-# 


cules mais des différentes configurations moléculaires prises dans leur 
ensemble, afin de calculer la valeur moyenne des facteurs Gr: Gr 
et G cos? y/r° intervenant dans la formule. 

Aussi avons-nous simplement cherché à calculer l’ordre de grandeur 


des effets d’anisotropie de champ interne sur un modèle simple constitués 


par une configuration unique d’une molécule et de 6 « voisins » (fig. 2). 


Fig. 2. — Modèle d'interaction 
avec 6 voisins pour le calcul 
de l'effet de champ interne. 


SE uy te (a) cas de CS, (anisotropie po- 

A sitive). 

LA (b) cas de C;H, (amisotropie né-« 
gative). 


tps À 


On supposera que ceux-ci sont isotropes, de même polarisabilité« 
moyenne que la molécule centrale et distribués sur 3 axes perpendicu-. 
laires x, y, £ par paires symétriques par rapport aux centres et à des 
distances r>, ry Ou r; de celui-ci. On supposera de plus que l’axe de“ 
polarisabilité principal de la molécule centrale est dirigé suivant l’un# 
des axes æ, y ou £. 


et 


a) Cas d’une molécule à anisotropie fortement négative : le benzène. “4 
Nous prendrons l'axe de polarisabilité suivant £, c’est-à-dire le plan du 


noyau aromatique dans (æy). La résonance entre les noyaux suggère : ‘ 


TC Ty Te. 
En prenant : 


& — 100.102 


(tiré de la réfraction moléculaire) ; 


gazeux) ; 


x — = — 6o.10-25 
(tré de la dépolarisation de la lumière diffusée par le benzène à Fate 
r; = 3À 
l'y STE À 


A 


tir de la densité du liquide supposé constitué 
d’un arrangement compact de sphères et des données des rayons X sur 


On obtient alors : 


pÈ == 250. 10-00 
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ce qui conduirait à : 


(ApË) = — 300. 10750 AËa= 0,25 


En fait, il ne faut pas oublier que ce calcul est très approché. 

Mais le sens de variation doit être correct. En effet, en raison de la 
résonance que nous avons supposée entre les noyaux, les corrélations 
en orientation doivent favoriser les positions parallèles des molécules. 
Le terme (Z[3 cos? @ — 1]/2) doit être positif. L'expérience montrant 
(voir résultats sur les liquides) que l’anisotropie apparente à l’état 
liquide est voisine de l’anisotropie moléculaire mesurée à l'état gazeux, 
on voit que cela est probablement dû à la compensation de deux forts 
effets de signe contraire. 


b) Cas d’une molécule à anisotropie fortement positive : le sulfure de car- 
bone. — On sait que cette molécule est sensiblement linéaire et que l’axe 
optique est confondu avec l'axe de la molécule. Nous le supposerons 
dirigé suivant l’axe Oz et, par conséquent : 


hide: à 


Ti => 
En prenant : 


x — 895.1072 
a— 8 — 82,5. 10725 
Tr = Ty= 3,9 À 


"RL" 4 à 


Ms KP ve 


(estimées à partir de la densité et de la longueur des liaisons C — S) : 


Fr T3 == 5À. 
… On obtient : 


Fra 2 2 
pÈ = 460. 10-50 Ag = 1523 dar 


(Ap®) = 105,105 — 0,23p}. 


On verra que l’on retrouve expérimentalement cette augmentation 
d’anisotropie apparente qui doit d’ailleurs être accentuée par les effets 
de corrélation en orientation. 


Me den be dt dm) nt 


Le 


C. — Extension aux mélanges binaires. 


x, 


EX AT 


1) La diffusion isotrope. — Son intensité peut se calculer en super- 


‘à posant à la fluctuation en densité, dans la théorie thermodynamique, 


une fluctuation en concentration due à la présence dans le volume dr 
_ de molécules de soluté de constante diélectrique différant de celle du 


1: 


À 


Land 


à. 
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solvant. Le supplément d'intensité diffusée est proportionnel à la 
concentration et au supplément de polarisabilité moyenne : 


SE n(Aa)? 


[= 


n nombre de molécules de soluté par unité de volume. En explici= 
tant A en fonction de l’incrément d'indice de réfraction avec la concen- 
tration du/dc on obtient l'expression classique de Debye : 


2T% 2 (dun 3 
= 5 ua (SE CM (23) 


qui est à La base du développement de la diffusion de la lumière comme 
technique de mesure des masses moléculaires. 


2) La diffusion anisotrope. — On pourra généraliser formellement 
le raisonnement précédent au cas de la diffusion anisotrope en suppo- 
sant que le moment supplémentaire dû à la présence du soluté est 
caractérisé par trois polarisabilités principales Ax,, Aw, Aa. Dans le 
cas des molécules de Langevin, les expressions du rapport de Rayleigh 
des composantes polarisées deviennent : ÿ 


AT Ne eE AG AVR 20) 
VE 8 n( @ + 24) à 4 (= ee) | 


}4 3 5 2 (24) 5 
H 8r{ 3 Aa — Aas\? | | 
MR AE 3 \ 


Si le solvant est isotrope ou s’il n’existe aucune corrélation entre les 
orientations des molécules du soluté et celles du solvant on pourra 
calculer, en négligeant les effets de champ interne, la valeur des 
composantes polarisées à partir des seules polarisabilités principales 
et « de la molécule de soluté et de la polarisabilité moyenne «, du sol-M 
vant. Ÿ 

Si l’on calcule l’anisotropie du soluté par application de la formule 
démontrée dans le cas des gaz : $ 


A = 5p/6-76, | 


; ; dm à 9 
— p. étant ici le facteur de dépolarisation du supplément de lumière 
diffusée par la solution par rapport au solvant — l’anisotropie appa-* 


rente ainsi obtenue est liée à l’anisotropie moléculaire par la relation : ( 


A=p%x be (25) ; 


7 
gi . 0 » . f 
On ne pourra donc pas caractériser l’anisotropie du soluté par ce simple « 


, . . ; 
facteur de dépolarisation. On voit, par contre, qu’une fois encore [4 
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composante H, porte à elle seule toute l'information relative à l’aniso- 
tropie apparente du soluté. C’est donc sur elle que nous allons raisonner 
pour expliciter non seulement les facteurs influant sur l’anisotropie 
apparente du soluté mais encore les règles d’additivité entre les compo- 
santes H, du solvant et du soluté. 


a) Cas d’une solution diluée d’un corps A dans un solvant B.— Æffets de 
Champ interne.— On tiendra simplement compte dans l'évaluation du 
champ de polarisation type (lausius-Mosotti de la variation d’indice 
dans le liquide pur et dans la solution. Cette approximation est correcte 
tant qu'il n’existe pas une forte variation de structure du solvant au 
voisinage d’une molécule de soluté. 


Effets de corrélation en orientation. — Nous avons généralisé (4) 
aux mélanges binaires le calcul de Benoit et Stockmayer en séparant 
dans la double somme X;Z; pi, p} sur les N° couples de molécules # et 7 

» les termes relatifs aux corrélations entre molécules d'espèces différentes. 
La composante H, diffusée par la solution s’écrit alors à une constante 
près : 
3 COS D, —1 
re à 


DH, = Ci Nix $ 5 L: ET 


3 cos? p, —1 


+ Na 5; [: + Z3 re) LE NINso tm - da08 | 


3 cos? res 
3 


N, et N, étant respectivement le nombre de molécules du corps A et du 
- corps B par unité de volume de la solution. 
: GER rm 30 Pi i 
Si l’on remarque que pour une solution diluée la quantité Z, : 
…_ est nulle et que le deuxième terme est identique à celui du liquide B 
» pur à une correction de concentration près on peut écrire : 
SCO ET 


N solution = FD 7 
HD Hibl eee K 34292 |: Zs |: 


N B (liq. pur) 2 


Si l’on rassemble effets de champ interne et effets de corrélation en 
orientation pour calculer la composante H,(A) diffusée par les molécules 
de À dans la solution par la formule : 


H,(A) — Hy(AB) — H,(B) és] (26) 


B 


È l’anisotropie apparente A? déduite de la formule (21) : 


= HAN I WeAT 

A2), = ( | ÿ Hs(A) 
Ë (où « est la polarisabilité moyenne du corps A) est liée à l’anisotropie 
… moléculaire par la formule : 


ANR TT + 


A1 
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2 == 
HLÔn 3 008% Pair T 


AU Def 7 AE By(8) + C&}]. (27) 


Les coefficients A, B, C, ayant la même signification que dans la for: 
mule (22), elle dépendra donc de la structure de la solution, de l'indice 
du solvant et du rapport des racines carrées de l’anisotropie du solvant 
et du soluté. Les signes de chacun de ces termes pourront donc modifier 
considérablement le résultat. 


DEUXIÈME PARTIE 


APPAREILLAGE ET TECHNIQUES DE MESURE 


Les formules que nous venons de développer montrent que l'on 
pourra mesurer H, de trois manières : À 


» 


— par mesure directe ; 

— par étude de la répartition angulaire de l’intensitée diffusée ; 4 

— par mesure de l’intensité totale et du facteur de dépolarisation. # 

Afin d’avoir dans tous ies cas une précision suffisante nous les avons 
employées simultanément et avons utilisé, à cet effet, le photogonio” 
diffusomètre de Wippler et Scheibling et un appareil spécialement 
destiné aux mesures de facteurs de dépolarisation. : 


A. — Le photogoniodiffusomètre. 


+40 Æ | FRS 


Une description détaillée de cet appareil a été publiée pal 
ailleurs (73). Il pouvait paraître délicat de l'utiliser à la mesure des 
composantes polarisées car les faisceaux incident et diffusé traversent 
entre le polariseur et l’analyseur plusieurs interfaces et subissent même 
deux réflexions totales. Wippler et Scheibling ont cependant fai 
remarquer qué l'agencement des prismes à réflexion totale n’intro” 
duisait aucune dépolarisation parasite. La seule erreur systématique 
pourrait tenir aux variations de sensibilité du photomultiplicateur e 
fonction de l’état de polarisation de la lumière. Mais afin de pouvoi 
étudier les causes d'erreurs, d'augmenter et de chiffrer la précision 


nous avons réalisé un appareil plus spécialement adapté aux mesure 
de facteurs de dépolarisation. 
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B. — L’appareillage de mesure de la dépolarisation. 


Divers dispositifs peuvent servir à mesurer le taux de dépolarisation 
de la lumière diffusée ou fluorescée. Nous avons choisi le montage de 
Cornu préconisé par de nombreux auteurs (10) (24) (41) (42) (72) de 
préférence au photomètre à polarisation de Martin (46) ou au dispositif 
à compensateur de Babinet imaginé par Raman (54) en raison de sa 
plus grande sensibilité et de la possibilité de lui adapter un dispositif 
de détection photoélectrique. 


1) Principe de la méthode de Cornu. — Un prisme de Wollaston 
sépare le faisceau diffusé en deux faisceaux polarisés perpendiculaire- 
ment, Un prisme de Glazebrook atténue l'intensité de l’un des faisceaux 
d'un facteur cos? &, l'intensité de l’autre d’un facteur sin? &, «& étant 
l’angle de l’axe de transmission du Glazebrook et de la direction de 
polarisation de l’un des faisceaux. On peut mesurer soit le rapport des 
intensités H cos? &/V sin? «, pour différentes valeurs de «, et extrapoler 
au rapport unité, soit la valeur de «x lorsqu'on a réalisé l'égalité 
d'éclairement des plages. On trouvera, dans les articles de Volk- 
mann (51) et de Lotmar (42) un exposé détaillé des précautions à 


prendre quant à : 


— l’homogénéité de la source ; 
— l’horizontalité de l’axe optique et la position des arêtes du Wol- 


… laston; 


lon êe rs 


— le parallélisme des faisceaux ; | 
— la qualité du fond noir et l'élimination de la lumière parasite et 


de la biréfringence des glaces. 

Comme dans toute mesure de diffusion de la lumière, il faut apporter 
un soin particulier au dépoussiérage de la solution et opérer dans des 
conditions telles que l’on ne soit pas gêné par la lumière de fluorescence 
(filtres sur le faisceau diffusé). 


>) Réalisation de l’appareil. — La photo et le schéma 3 illustrent 


- Le fonctionnement de l’appareil. Il est monté sur un support rigide en 


forme de croix. Le centre des deux branches est occupé par la cellule 


. de mesure parallélépipédique placée dans un tube en croix métalli- 
» que T noirci intérieurement. Le support de la cuve est solidaire du 


couvercle de ce tube en croix ; un ergot assure le repérage en orienta- 
tion du couvercle de manière que les faces de la cuve soient exactement 
perpendiculaires aux axes optiques des faisceaux incidents et diffusés. 

La branche I porte le faisceau incident. La source est constituée 
d'une lampe à vapeur de mercure SP 500 refroidie par un courant 
d’eau. Un condenseur formé de deux ménisques entre lesquels est 


GE 
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placée une cuve contenant une solution diluée de SO,Cu forme l’image 
de l’arc sur un diaphragme D, dont l'éclairement est ainsi parfaitement 


y 


à 

KQ | 
©! 11 mel 
| | 
G L CRE G | | Qu) ù | 

, 2 | 

Ds De, EN LE 4 ete 5 | 

A"C branche 1 : 

GER EHESS À 

D'CHAN RES 4 

B'ÉRAEIME 1 

{ 

Fig. 3. — Photo et schéma de l'appareil de mesure : 

du facteur de dépolarisation. e 
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homogène et qui sert de fente objet. On dispose, en réalité, d’un jeu de 
_diaphragmes de taille et de forme différentes qui permettent de faire 
varier la convergence ainsi que la taille et la forme du volume diffu- 
sant. En avant du diaphragme D, est placé un filtre F destiné à isoler 
une raie du spectre du mercure. Nous avons travaillé d’une manière 
. générale avec un filtre Kodak Wratten 74 isolant la raie verte 
"(A = 5 461 À); les dangers de fluorescence sont bien moins à redouter 
pour cette longueur d'onde que pour celle de la raie bleue (À = 4 358 À). 


V 


Osci/lographe 


Amplificateur 
accordé 


Fig. 4. — Schéma du montage de Cornu 
et du dispositif de détection électronique. 


D, se trouve au foyer de la lentille L, ; une lentille de champ L, forme 
“l'image de la lentille L, sur la lentille L,. Le faisceau lumineux traverse 
sous une faible convergence un glazebrook G; placé entre les len- 
“tilles L, et L; ; ce glazebrook est amovible et peut être remplacé par 
“une simple translation sur une queue d’aronde par une monture vide 
“de manière à ne modifier aucune des ouvertures du faisceau lorsqu'on 
passe des mesures en lumière polarisée aux mesures en lumière natu- 
- relle. 

. La lentille L, est diaphragmée par une ouverture D, identique à D,. 
L; formant à la sortie de la cellule de mesure une image en vraie gran- 
“deur de D, le faisceau incident aura un contour parallélépipédique à 
“la traversée de la cuve et une convergence qui variera avec le volume 
“diffusant ce qui permettra d’extrapoler simultanément les résultats 
“expérimentaux à convergence et à diffusion secondaire nulle. 

- La branche 2 porte le dispositif de mesure de l'intensité diffusée. 


LdC mnée à 


ÿ 
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La branche 3 porte le dispositif de mesure de la dépolarisation. Le 
faisceau diffusé traverse un diaphragme D, puis un prisme de W olla- 
ston en spath et d'angle de duplication de 1030”. Le réglage de l'arête 
du prisme est suffisamment précis (Æ 2) pour qu il ne soit pas néces- 
saire de prévoir un dispositif permanent permettant une rotation 
de 1809 autour d'un axe horizontal. : 

Après leur duplication. les deux faisceaux polarisés traversent un 
glazebrook à champ rigoureusement normal, monté sur un cercle divisé 
permettant une lecture à mieux que + 3’. Ils sont ensuite repris par 
une lentille L, qui forme une image de D, sur la cathode du photo: 
multiplicateur. Le centrage de cette lentille est très important ; il est 
commandé par deux vis micrométriques placées à angle droit. 

On intercale entre là lentille et le multiplicateur un disque formant 
secteur tournant (ñg. 4) entraîné par un moteur synchrone à 
1 500 tours/minute. Ce disque ne laisse passer alternativement que 
chacun des faisceaux de telle sorte que le courant de sortie du photo- 
multiplicateur soit modulé à 25 périodes. La source lumineuse étant 
alimentée en 50 périodes, il faut prévoir un réglage permettant de faire 
coïncider le passage du secteur plein du disque avec l'extinction de 
l'arc. 11 suffit de pouvoir faire tourner le stator du moteur en contrôlant 
la forme du courant photoélectrique sur un oscillographe. L'égalité 
d'éclairement étant réalisée, une faible rotation du stator n’affecte pas 
le résultat si l'angle mort du disque est suffisamment petit (50). ï. 
À $ 

3) Dispositif de détection. — La tension de sortie du multiplicateur 
d'électrons est envoyée sur un amplificateur sélectif accordé sur la fré: 
quence de succession des faisceaux, c'est-à-dire 25 Hz. Pour éliminer 
la variation de gain qui pourrait résulter de modifications des caracté- 
ristiques de l’amplificateur, le gain est maintenu constant entre 24,5 el 
25,5 Hz et décroît ensuite très rapidement. Ceci est réalisé en accof: 
dant les deux étages de l’amplificateur sur deux fréquences légèrement 
différentes. Le principe de l'amplificateur est celui d’une contre-réactioh 
sélective par filtre en double T. Le signal de sortie est redressé &t 
envoyé soit dans un microampèremètre soit dans un galvanomètr 
Sefram qui jouent le rôle d'indicateurs de zéro. La tension de sortie 
est, en effet, proportionnelle à la différence des intensités des fais. 
ceaux H cos? x — V sin? x. La mesure est alors très simple ; elle consisti 
à ramener à sa valeur minimum le signal de sortie par une simpl 
rotation du glazebrook de l’angle « correspondant au passage de le 
seule composante H jusqu’à un angle &. On en tire : 


p = 18? (x — %p). 
Les avantages de cette mesure sont : 
— la rapidité ; 
— l'élimination du courant d’obscurité non modulé : 
— l'élimination des effets dus à l’hétérogénéité de la photocathod 
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- de L Es dj * 
no. 
LA 
Ra 
je 

" 
: 


Fe 7 : 
ANISOTROPIE MOLÉCULAIRE PAR DIFFUSION DE LA LUMIÈRE 1085 


4) Étalonnage. — Étant donné que l'exactitude de la mesure dépend 
simultanément du montage de plusieurs prismes et du centrage des 
faisceaux dédoublés qui ne sont distants sur le disque tournant que de 

1 mm, il était indispensable avant toute mesure d’effectuer un étalon- 
nage systématique pour vérifier le bon fonctionnement de l'appareil et 
en parfaire les réglages. Nous avons réalisé cette vérification : 


… a) Par l'étude d’une solution alcoolique de rhodamine éclairée en lumière 
“horizontale. — L'intensité diffusée comme l'intensité fluorescée est alors 
totalement dépolarisée ; on vérifie que : 

— X — 459 ù 

— la tension de sortie de l’amplificateur est égale pour deux angles & 
et x-« et s’extrapole à o pour &« = 450. 
— En lumière naturelle ou polarisée verticalement on a pu mesurer la 
“« polarisation de fluorescence » p. 


Pour : À = 4 358 À P = 3,65 F 0,9.1072 
== 2120 


——- D Dre A 


_ b) Par l'étude de quelques liquides purs. — Le tableau donne nos valeurs 
“du rapport 1/13 du rapport de Rayleigh du liquide à celui du benzène 
“et de p facteur de dépolarisation, comparées à celles de la littérature. 
Les limites d'erreur correspondent à un grand nombre de détermination 
à convergence de faisceau variable (25). 


L. Tagzeau I 
4 
; Résultats de la littérature 
| (ro, 12, 25, 45, 70, 63) 
Liquide que 2pP}x + pv € 
TE o 
à + 0,05 0,625 0,615 4,15 0,68 
1 4,3 0,64 
UT 0,427 0,429 0,40 
0,42 
0,427 
0,22 
.| 0,275 + 0,003 0,205 0,210 0,220 0,166 
0,36 
; 0,097 0,343 
0,345 + 0,003 a 
0,36 
0,305 + 0,003 0,317 
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c) Comparaison de la méthode absolue et de la méthode de variation angu- 
laire. — Le tableau II montre comment p peut être tiré d’une étude de 
la répartition angulaire de l'intensité diffusée dans un domaine où 
l'influence des poussières est nulle. 


TaBLeAU ll 


90° 105° 120° 
Intensité diffusée... . . | 100 106,5 ESS 
Correction de volume sin 0 . 0,966 0,866 
LR QE PM RTE POS Sec 103,8 110,4 
T0) = TONER ee 3,8 10,4 
[L(8)/f— T(o)]-/cos? | 41,8 | 21,6 


La précision ne dépasse.pas ici 3 p. 100 mais la valeur obtenue par 
cette méthode p — 0,418 est en accord satisfaisant avec le résultat de la 
méthode directe p — 0,428. L'avantage de la méthode de variation 
angulaire est qu'elle permet le calcul même en présence de lumière. 
fluorescée (14). 


+ 


5) Calcul d’erreur.— La précision sur «& qui résulte de deux pointés 
sur une alidade permettant d'apprécier F 2° ne dépasse pas + 5”. Cette, 
limitation est de l’ordre de la reproductibilité des résultats. Mais il y 
correspond une erreur relative qui varie de 18 p. 100 pour &« = 14 
(p = 0,3.10$) à 0,6 p. 100 pour & = 40° (p — 0,704). Dans le domaine 


LA = À d - . L 
des valeurs de p étudiées on pourra prendre © = 107? comme limite. 


supérieure de l'erreur. | 
6) Préparation des solutions.— Tous nos solvants ont été redistillés! 
plusieurs fois au laboratoire, certains après passage sur alumine. Les 
solutions ont été préparées par dilution volumétrique d’une solution! 
mère obtenue par pesée. On peut considérer comme négligeable l'erreur 
sur les concentrations. Le dépoussiérage a été effectué par centrifuga= 
tion à 25000 g pendant une heure dans une centrifugeuse Phywé 
Pirouelte et prélèvement soigné du surnageant. On a vérifié pour tous! 
les solvants l'absence de dissymétrie dans la répartition angulaire de! 
l'intensité diffusée. | 


1 


! 
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TROISIÈME PARTIE 


ÉTUDE EXPÉRIMENTALE DES LIQUIDES 
ET DES MÉLANGES DE LIQUIDES 


A. — Étude des liquides purs. 
Le tableau III donne les valeurs de A2 obtenues à partir des valeurs 
de H, calculées en prenant pour rapport de Rayleigh du benzène la 


valeur mesurée par Carr et Zimm (12). Elle est comparée à la valeur à 


Tagzeau III 


— : +) ] 
Liquide | Iiq/Lhenz AE) na | A2R.R. 
; | eZ 
|| Ether. | 0,305 217 0,083 4,9 23,3 
Heéxanel.. … k 0,307 | 0,100 1,83 el m2 7 DEN 
à ME detirez rt 0,275 | 0,210 9,7 18,9 
Mbécané #. .-:. 0,294 0,09 0,82 
C Cyclohexane . .| 0,302 0,16 53 8,4 | 3,0 
“} Dioxane : ® à 0,685 0,095 10,1 
je COPIE MERE 0,345 0,097 3,606 4,4 12 
Benzène . . . 1 | 0,428 32,0 39,1 16,5 
Holnene, 42 1,18 | 0,51 | 35:4 377 16,0 
Ethylbenz. . . 1,05 0,485 26,5 40,0 21,9 
RE Chioroben. 1,58 | 0,58 48,5 43,9 22 
» | Bromobene. Bromobenz. 1,51 0,57 38,7 46,9 31 
E | Nitrobenz. 6,5 0,74 107,0 50,0 52 
2,65 | 0,61 67,6 
1,28 ; 0,57 26,0 
0,98 0,38 18,9 25 
4,7 0,62 161,8 106 a 
| 
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l’état gazeux et à la valeur calculée par Ramakrishna Rao (51) à partir 
de ses propres mesures des rapports de dépolarisation et des compressi- 
bilités isothermes. Les valeurs que nous avons obtenues ne font plus: 
apparaître cette diminution systématique lorsqu'on passe à l'état 
liquide, ce qui est conforme aux prévisions théoriques, l’effet d’un 
champ interne pouvant jouer dans les deux sens et les configurations 
perpendiculaires des molécules entre elles n’ayant pas de raison d’être 
systématiquement favorisées. Le cas des paraffines mérite une explica= 
tion détaillée sur laquelle nous reviendrons dans la partie consacrée à 
l'étude des macromolécules en chaîne. Notons enfin que l’augmentations 
observée dans le cas du nitrobenzène est due à une augmentation partis 
culière des corrélations en orientation par la formation de molécules 
doubles, comme l’ont mis en évidence Keramsi, Rousset et Lochet (31} 


\ 


par l’étude du mélange nitrobenzène-tétrachlorure de carbone. L 


à 


B. — Étude des mélanges binaires de liquides. à 


Cette étude effectuée à l’aide de mélange de liquides bien connus & 
pour but : 


— de contrôler le domaine dans lequel la solution se comporte bien 
comme la superposition d’un liquide et d’un gaz, c’est à-dire que l'in 
tensité anisotrope varie linéairement en fonction de la concentration du 
soluté ; 

— de comparer les valeurs de l’anisotropie apparente obtenue er“ 
solution à celle mesurée à l’état liquide et gazeux. ; 

À 

1) Effets de concentration. — a) Mélange tétraline-décane, — Ces dei 
corps ont été choisis en raison de leur différence d’indice et d'anisotropies 
pour une masse moléculaire très voisine. La figure 5 montre que la) 


6G+7P S 
I F/1+P [ 6-62 
[#2:2)/32 ru 
ET 
4 
. | 
3. 10 Fig. 5. — Étude du mé: 
| L 10.108 lange tétraline-décane 
6 
2. 100 . 1 1 
© diffusion isotrope. 
: Koes @ diffusion anisotrope. 
1. 107 : 


Q] fraction volume  tétraline 1 


variation d'intensité anisotrope est linéaire jusqu’à des concentration: 
supérieures à 30 p. 100 pour lesquelles l’effet des interactions se mani: 
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feste. Les valeurs des masses moléculaires obtenues à partir de ces 
mesures témoignent de la précision des résultats. 


? 


Pour la tétraline % — 0,137 M— 145 (théor. : 132) 


le décane æ — 0,179 M=— 149 (théor. : 142). 


C 


b) Étude du mélange CS,-CCI,. — L’anisotropie du CCI, étant 
négligeable, on vérifie surtout ici que la diffusion anisotrope du solvant 
est bien proportionnelle à sa fraction en volume. Nous avons reporté 
sur la figure 6 nos résultats et ceux de Stein et Powers (50) qui en dif- 
fèrent légèrement en valeur 
absolue mais confirment la varia- 7e, 
tion linéaire. Signalons cepen- 
dant que Bothorel (8) trouve en 
supposant a priori la règle 


52 nos résultats 


d'additivité vérifiée dans les 20 
mélanges benzène-cyclohexane , 

; Stein et Povers 
et benzène-tétrachlorure de car- 10 


bone et en extrapolant ses résul- 
tats à concentration en benzène 


nulle, une anisotropie du sol- ue QPARR ge # 
vant différant de 4o p. 100 de celle Fig. 6. — Étude du mélange 
mesuréé à l’état liquide pur. Nous CS; — CCL. 


n'avons pas retrouvé ce résultat. 


2) Valeur de l’anisotropie en solution.— Les valeurs des constantes : 
de Kerr mesurées à l’état gazeux ou solution diluée sont dans le rapport 
des moments électriques apparents mesurés dans les mêmes condi- 
tions (36), ce qui suggère une invariance de l’anisotropie optique. Mais 
la mesure de l’anisotropie par diffusion de la lumière est fortement 
influencée par les effets de corrélation en position et en orientation. Les 
résultats de la littérature ont conduit leurs auteurs à conclure que l’ani- 
-sotropie apparente en solution était systématiquement plus proche de : 
celle mesurée à l’état liquide que de celle mesurée à l’état gazeux. 
Avant de discuter nos résultats, montrons que cette déduction tient à 
une interprétation erronée des résultats : 


a) L'utilisation de la valeur « basse » du rapport de Rayleigh. — En utili- 
sant la valeur basse les résultats de l’étude soignée de Rousset, 
Lochet (39) sur le mélange CCI,-C;H, conduisent pour l’anisotropie du 

_ benzène aux valeurs : 


2 Fr s DA HS de CE À de ve. 
Aiia = 23,7.10 + Asol/CCL Er 27,8.10 ; gaz — 39,1.10 


Annales de Physique, 1961. 71 
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alors que l’utilisation de la valeur « haute » conduit à : 


9 Æ 2 SO a M, ANT ES 23 
Afq — 3/4,0.10 %, Ao/CC1, —= d0,0 0% a FE 391 Aa 


b) La comparaison du facteur de dépolarisation du supplément d'intensité 


au facteur de dépolarisation du gaz. — Stein et Powers (50) ont raisonné 
sur la quantité p{soiuté) déduite des mesures par la relation (voir Lot- 
mar (42) et Doty et Kaufman (19)) : 


(Loft + p)solution — UoPo/1 + Polsolvant ? 


ARÈNES (x “s e)solution LE Po)solvant 


Mais cette quantité n’est pas comparable à p{(gar) dont elle se déduirait 


en l’absence de toute interaction par la relation : 


ÉPgaz (ue? VE 1}? 


6(u2 _ u5) + TPgaz (zu? — Le 1)(u5 — 1) 


P(soluté) — 


Dans le cas du mélange CS,-CCI, on déduit de la valeur p{gaz) = 0,115 


Plsoluté) — 0,425 alors que l’on mesure une valeur voisine de 0,40 qu'il 


aurait été illusoire de comparer directement à la valeur mesurée à l’état “ 


liquide p — 0,60. 


e 


Le développement limité de Le Fèvre et Rao (37). — Dans un « 


_ mémoire récent les deux auteurs cités développent une théorie de la 
dépolarisation des solutions basée sur un développement limité en fonc- 
tion de la concentration des quantités intervenant dans la diffusion du 


liquide pur. Ils négligent ainsi totalement l'aspect physique du pro- « 
blème et ne tiennent pas compte de la diffusion due aux fluctuations en * 


concentration. Les résultats qu'ils obtiennent ne peuvent en aucun cas 
être comparés aux anisotropies moléculaires et il semble que leurs 
concordances doivent être considérées comme un effet du hasard. 


Étude de l'anisotropie en solution dans CC. — Nous avons repris 
l'étude de trois carbures aromatiques dont l’anisotropie à l’état gazeux 


et à l'état liquide a été mesurée par plusieurs auteurs. Le tableau IV 
donne les anisotro 


principales et les com 


liquide. 


TaBceau IV 


106Hv/c LAS (œ — B)ro-?5 ro'A (& —6)ro72 roPA 
Benzène . 35 44 — 64 39 = 100 | 32,1 
Toluène . 3,6 42 — 73 37:7 — 64 35:9 
Ethylbenz.. 3,8 32 — 74 40 — 82 26,6 


pies apparentes et les différences des polarisabilités « 
pare aux valeurs obtenues à l’état gazeux et « 


{ 
PPT Le 
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L'anisotropie en solution est donc très voisine de l’anisotropie à l’état 


gazeux sauf dans le cas de l’éthylbenzène pour lequel les valeurs 


Ÿ Ci: TS 


de (x-B) montrent que l’anomalie doit provenir de la mesure sur les gaz 
puisque le groupe CH, par lequel il diffère du toluène est sensiblement 
isotrope. 

A partir des résultats du mélange CS,-CCI, de la figure 8 on trouve 
bien d’ailleurs de même : 


2 _ 2 
Fe _3 pe à # 2 5, 
Ai = 115.10 alors que d,,,— 106.10 et fé, — 161.10 $. 


Etude en fonction du solvant. — S'il paraît conforme aux prévi- 
sions théoriques que l’anisotropie en solution dans un solvant isotrope 


soit voisine de celle à l’état gazeux, on doit s'attendre à observer des 
différences appréciables lorsqu'on passe à des solvants anisotropes. 


… Nous avons étudié une série de carbures, de structure voisine de celle de 


D 


‘élément de répétition des chaînes de polystyrolène, dans une série de 


* solvants choisis de manière à faire varier de façon aussi indépendante 


que possible : 

leur indice de réfraction, leur anisotropie A?, leur moment dipo- 
laire m, leur structure (aliphatiques et aromatiques). 

Il paraît difficile de tirer des résultats du tableau V, une loi régulière 


” de variation en fonction de l’un de ces paramètres. Les interactions 
… sont trop complexes et seule une étude cinétique détaillée de la structure 


MATE EE SRE 


x 
# 
4 
+ 


Ée 


À 
d 
4 


permettrait d'en rendre compte. 


QUATRIÈME PARTIE 


> ÉTUDE THÉORIQUE DE L’ANISOTROPIE APPARENTE 


DES MACROMOLÉCULES EN CHAINE 


Les chaînes macromoléculaires sont un cas particulier intéressant 
d’un ensemble de N éléments structuraux bien définis entre lesquels la 
statistique de la chaîne définit une fonction de probabilité de distribu- 
tion en distance et en orientation qui dépend : 

— de la structure de l'élément de répétition ; 

— des angles de valence du squelette de la chaîne ; | 

— des interactions à courte distance entre chaînons que l’on exprime 
à l’aide des empêchements de rotation sur le cône de valence ; 

__ — de la longueur de la chaîne. 


On pourra donc généraliser les méthodes utilisées dans le cas des 


* liquides à l'étude théorique de l'anisotropie apparente des chaînes en 


NT TT 08e 


_ 
F- 
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fonction de l’anisotropie du monomère, du nombre de chaînons et du 
solvant dans lequel elle est plongée. On a ainsi l’espoir de tirer des 
résultats expérimentaux : 


— une mise en évidence des effets prévus dans le cas des liquides et 
qui doivent être amplifiés par la forme particulière des corrélations ; 
b — des renseignements sur la statistique de la chaîne ; 
— des valeurs de l’anisotropie du chainon engagé dans la chaîne. 


Les chaînes macromoléculaires pouvant atteindre des dimensions de 
l'ordre de grandeur des longueurs d'onde utilisées, il serait nécessaire 
de rétablir dans le calcul les relations de phase entre les vibrations 
diffusées par les différents oscillateurs de la chaîne. Mais si la distri- 
bution angulaire ne présente pas de dissymétrie ou si la chaîne 
est suffisamment souple et que les corrélations en orientation soient 

» limitées à des distances assez petites pour que l’effet des interférences 
soit négligeable, Horn (28) a montré par le calcul et vérifié par l’expé- 
rience que la composante H, ne dépendait pas de l'angle entre le fais- 

d ceau transmis et le faisceau diffusé ; les calculs que nous allons mener 

resteront valables en toute rigueur pour la valeur extrapolée à angle 

… nul de la composante H, si celle-ci présente une dépendance angulaire. 


A. — Étude de la chaîne considérée comme un gaz. 


1) Formules générales. — Si un élément de la chaîne est caractérisé 
… par ces deux polarisabilités principales, « et B, la composante H, diffusée 
… par une seule chaîne de N éléments s'obtient par simple généralisa- 
… tion de la formule (20) donnée pour la diffusion par un ensemble de 
— molécules de liquide : 


net) 4) 
5 - i j iÆj 


ï 
ai; est l’angle entre les axes des ellipsoïdes liés aux chaïînons z et j et la 
valeur moyenne est prise sur tous les chaînons z de la chaîne. Si la 


* On se contentera donc d'effectuer les calculs dans le cas d’une chaîne 
- homogène. 


* La formule (28) montre que celle-ci se comporte du point de vue de 
u 


- la diffusion de la lumière comme une molécule dont la polarisabilité 
moyenne est y — N(x + 28/3) et la différence des polarisabilités prin- 
* cipales : À 


(Mi — Ye) = (ce — 8) [N(: à 2 PAIE (29) 
FLN ÈSES 


L) 
\ 


# 


… 


ART ES 7 Ar 


ME 


Cri x 
PEL ER OT TS 


''UCP AC 


Aa ere 


ss 
OV 
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2e de a pt 


On retrouve les résultats classiques de Stuart et Peterlin (65) liant l’anis 
sotropie A? du polymère à celle 52 du monomère dans les deux cas par= 
ticuliers : 

— la chaîne à rotation libre : 


cos ai; —1}3 ; (y, —Y5 = Nc —" 8); N2— SN; 


je 


— le bâtonnet rigide : 
COS dj = L; (y1 — Ya)? = (x — B,2N2; A 0 


En fait, ce cas ne représente qu'un cas possible de structure ayant la 
morphologie d’un bâtonnet rigide. On peut en imaginer où les axes des 
ellipsoïdes ne seraient pas dirigés suivant l'axe du bâtonnet et pour 
raient ne pas être parallèles les uns aux autres (structure hélicoïdale 
rigide par exemple). 


2) Application aux chaînes réelles. — Ce sera en général unes 
chaîne aliphatique dont le squelette est composé d’un certain nombre 
d’atomes de carbone ou d’alternances d’atomes de carbone et d'oxygène 
reliés par des liaisons de valence. Les angles de valence et les barrières 
de potentiel sur les cônes de valence règlent les orientations respectives 
des chaînons voisins. Les corrélations en orientation deviennent négli= 
geables pour deux chaînons séparés par un nombre X de liaisons de 
valence, la valeur de k étant d'autant plus grande que la chaîne est plus 
rigide. La quantité Z;Z;(3 cos? a;; — 1)/2 va donc varier dans les 
domaine des chaînes courtes avec la longueur de la chaîne suivant une 
loi qui dépendra de la rigidité de la chaîne, puis tendra vers une loi 
linéaire avec le nombre N de chaïînons lorsque celui-ci devient grand 
devant k. Les propriétés de la chaîne variant alors comme le nombre de 
chaïnons on a l’habitude de dire que la chaîne a atteint un comporte= 
ment gaussien. Ë 

En fait, la rapidité avec laquelle la chaîne a atteint ce comportement 
ainsi que le facteur de proportionnalité au nombre de chaînons dépen= 
dent pour le phénomène étudié ici de deux types de paramètres : 


— les paramètres définissant les positions relatives des chaînons dur 
squelette qui sont régies par la statistique de la chaîne ; : 

— les paramètres dépendant de la structure du monomère et des pos= 
sibilités de rotation des substituants latéraux de la chaîne qui définis- 


sent à la fois la grandeur de l’anisotropie et l'orientation de l’ellipsoïde 
de polarisabilité par rapport au chaînon. | 


ai; est en effet l'angle des axes des ellipsoïdes liés aux chainons- 
Même si l’on suppose tous les chaïinons identiques on comprendra 
aisément que la combinaison de ces deux paramètres diminue la probabi: 
lité de corrélation en orientation et que la quantité 1/N3;> (8 cos? ai; — 1) 
tendra rapidement vers sa valeur limite. | | 


ae 
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Nous allons esquisser les méthodes permettant son calcul que nous 
n’expliciterons que dans deux cas simples. 


a) Calcul du cosinus carré moyen d'orientation entre les axes des ellipsoïdes 
de polarisabilités liés à deux chaînons z et y. — On définira chaque chaînon 
d’une chaîne en contenant N par le vecteur / dirigé suivant la liaison 
de valence, le vecteur o:; porté par l’axe de révolution de l’ellipsoïde 
associé et les valeurs «& et 6 des polarisabilités. Le calcul revient à celui 
du produit (ois;). 

Nous utiliserons une méthode analogue à celle utilisée pour l’évalua- 
tion de l'écart quadratique moyen et du moment électrique quadratique 
moyen par Volkenshtein et ses collaborateurs (70) et plus récemment par 
Lifson (38). Le problème est compliqué ici du fait qu'il s’agit d’une 
moyenne d'ordre supérieure et qu’il faut tenir compte de l'orientation 
de 6; par rapport à /;. 


Choix des coordonnées. — Nous associerons à chaque chaîne # un 
système d’axes direct tel que /; soit porté par l’axe des z et que l’axe 
des y soit contenu dans le plan formé par le chaînon /; et par le 
chaînon /;_1. On peut alors repérer le vecteur 6; par ses cosinus direc- 
teurs œ&, fi, yi qui dépendent des angles (oil;) et (oil;-1). Le calcul 
de (6:0;)? revient donc à trouver la formule de récurrence liant 6: 
à l;, li_1 et permettant de calculer par une série d'équations aux diffé- 
rences l’équation caractéristique que l’on résoudra en connaissant la 
valeur explicite des premiers termes. : 

En notation plus générale on pourra écrire, l'indice spécifiant le 
chaînon et l’exposant le système de coordonnées dans lequel on 
l’exprime : 

| œ 
( z 2 

oiat= À (ai pi. vi) | 8i | À (30) 
#4] 


Si l’on appelle Az la matrice de changement de coordonnées qui permet 
* de passer du chaînon # au chaînon £ + 1, les termes de cette matrice 


s’écrivent en fonction du supplément de l'angle de valence 6 et de 


| - l'angle o repérant la position de /;:1 sur le cône de valence par rapport 


| _à l’axe des y: 


On peut écrire : 


— cos Ocosp sing sin 0 cos p 
Ax = | — cos Ôsino coso sin 0 sin y 
sin Ô 0 cos 0 


Red 
XL; 


OR VAS : | 32 
(i0j)? — («/B}y/)r; ‘Ar | Bi - 
| vi 


= 
ET, 


ES 
* 


L 


dl 


DT RE De ME ATEN, Se 


és 


4 
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En appelant A-1 la matrice transposée de A (ou la matrice inverse la 
transformation étant orthogonale) on peut écrire : 


: 
; 
* 


i | 


À s 
ASE RES 1 —1 i | 
(6i6;)? —= (oB/v?)A;A 41 Se A;-11A;_ 14; 0 Ses À; ; 
Par i 
| Yi 
ll ï | 
as] 
oi l'ai | | 
1 = (xiBivi) | GB: | (31) L 
Hi 


Pour calculer H, à partir de cette expression, il faut connaître : | 
__ La formule de récurrence analytique qui permet de passer de: 


M = A; ..: A; 1lAP! .. A7? 


CE 


$ 
% 


Myni1—A;}1... MEATAES ae VAL 


— La valeur explicite des premiers termes M,, M,, M,. Si tous less 
chaînons sont identiques et si l'on repère 6; par l'angle & — (oil) et par 
l'angle de sa projection sur le plan (/;/j_1) avec l’axe des y — 6, on 

calculera aisément la valeur des premiers termes à partir du tableau 

ci-dessous : 


dr es 


=] 


EEE ct th bit dr faites) 


un 
LT 
8 


cos Ô sin 0 o 


.|cos 0 cos & cos œ sin Ô sin & sin (B — +) 
sin Ô sin & cos (8— +)| cos Ô sin & cos (B— +) 


I: o o 
cos & sin & cos (8 — ) sin & sin (B — ®) 
cos Ô sin 0 cos @ sin Ô sin ? 
.|cos & cos 8 cos & sin 0 cos @ cos & sin Ô sin 
sin & cos $ sin Ü| + sin & cos 6 cos 0 cos®| + sina cos 8 cos Osino 
+ sin @ sin f sin ® — sin & sin $ cos 


= — 


En fait, l'expression matricielle ci-dessus a surtout une valeur for- 
melle et indique la manière dont on pourrait procéder si l’on disposait 
de machines à calculer. | 

Nous allons recalculer, à titre d'exemple, l'expression analytique 
de H, en fonction de N, de 6 et de ® donnée par Benoit (2) pour deux 
modèles pour lesquels la formule de récurrence s’obtient facilement. 


? 


ANISOTROPIE MOLÉGULAIRE PAR DIFFUSION DE LA LUMIÈRE 1097 


… Cas de la chaîne à angle de valence et à rotation libre. — Ce cal- 
cul concerne en fait non seulement le cas des chaînes à rotation libre, 
“mais le cas des chaînes où la rotation de l'axe de polarisation autour 
de /; en maintenant l'angle x constant serait possible. Le tableau pré- 
-cédent ne contient, en effet, plus que la moyenne sur (B— +). En 
exprimant (6:0;)? en fonction de (ok) et de (4l;) et en introduisant 
M'’angle y entre 6:41 et /; on obtient immédiatement : 

TELE Er) (se CENT 


= 


ENS Re GLS Ac Jus VE; 

| 3 cos? a;;—T QE Rs Fer | 
| 3 he —1— —#/a(5 c0s* y —1)(3 cos? x — one) : 
Di ; ii : 

"En posant p — (3 cos? 6 — 1)/2 on obtient pour le carré des différences 
“de polarisabilité principales de la chaîne défini par ce phénomène : 


vo) = (ap 1/2 (3 cos? -y—1)(3 cos? Den ll (32) 


Si N devient grand cette expression tend vers la valeur asymptotique : 
D. — N(a—p(x L(3 cosy —r)(3 cos? a«— 1) Co) (33) 


“Ces formules permettent de prévoir le comportement de l’anisotropie 
“apparente de la chaîne aussi bien dans le domaine des chaînes courtes 
“que des chaînes longues. 


…. Chaîne aliphatique avec empéchement de rotation symétrique et 


À 


“are de polarisabilité dirigé suivant la direction du chaînon. — Le 


sl : 4 É : $ : : 
“calcul revient à celui de (l;)? et la relation de récurrence fera intervenir 
“trois chainons. On sera ainsi amené à calculer la relation de récurrence 
fi. . , : : DAV SE 

à partir de l’expression des cinq quantités : 

Dr) (= Th 4) heal) = yn 

2) (Q EURE TE 9) a +bi+c=t 

En. 3) (pal; iDersS avec : |i—j|=n 

1 


a, b, c étant, rappelons-le, les cosinus directeurs de 6; dans le système 
-de coordonnées lié au chaînon c. 

# En résolvant les cinq relations en a?, L?, c? et ab et en substituant, 
> on obtient, en introduisant directement les valeurs moyennes dans le 
résultat final : 


1 (Nata) = (Xn+4) [cost 0 (1 + cos? p— 2 cos p)— sin? p] 
4 +(X) [sg sm el 

+ +(Yn) [i1—2 cos? p]2 cos 6 

£ + sin? @ sin? 0. 


“R (Yn)=(Yn-19 cos p + (Xn) (1 — cos ) cos 6. 0 à 


S 
s 


0) 


SE 


+ 
EX <- 


Le en Pr 


f 


ÿ Sn 
PRIE ARI MNS ER Ed 
PE eh CNT AT ESS PAR TS 


à 2 F 


te 
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Le système d'équations aux différences se résout en posant : 


1) Un = (3Xn — 1)/2 = AX + BX + CX 


/ 
>) on = (3Ynfcos 0)— 1 = ANT + BAT LCA 


et en substituant dans les formules de récurrence, pour obtenir une 
équation caractéristique dont les à sont racines. Le problème est entière- 
ment résolu si l’on détermine À, B, C à partir des termes immédiate- 
ment calculables : 

u=A+B+C—1: 

u,— An + BA + CA = (3 cos? 6 —:1)/2 

V9 = (1 —cosp(AX/À — cos p + Bh/A9 — cos © + CAs/ A3 — cos p = M 


On calcule alors facilement : 


3 cos? a I EN NT 
ÿ — NE AN Tr 
D 2 >> x | (1 —À,}? | | J 
due À 


1,2,3 


On pourra calculer pour une valeur donnée des paramètres d'angle 
de valence et d’empêchement de rotation, les valeurs numériques 
de À, }o Ag» À, B, C, de manière à effectuer le calcul explicitement 
dans le cas des chaînes courtes. 


Comportement asymptotique. — Lorsque N devient grand, la 


somme se réduit à : | 


ZE; = NAN — A + Bali — Xe + Cgf 1 — Hg): 


Cette relation étant parfaitement symétrique par rapport aux trois 
variables, on pourra l’exprimer en fonction des coefficients de l’équa= 
tion de définition des À. Après des calculs longs et fastidieux, on obtient 
l'expression finale : | 


(1 Y2) = Na p)° |: 
3 cos 0 — 7 5 < 2] ÿ 
ï 3 Slim Jr +c0s 29)(1+ cos ®)+2{cos ©— cos 29)(3 cos? (34) 
I Es KE 
9 


1/2 (x 2 605 a — cos 29)(3 — 3 cos? 6) 


Remarque.— Dans tous nos calculs nous avons explicité non pas la 


composante H, mais la quantité (y, — y,)? — 9y2A? qui lui est directe: 
ment liée par la relation : | 


: 

H, = 387%, =) fut) 

Dose 3 EN 1 (63 

H | 
RASE (Y1 — V2}? 
= Constante = à 


L 
. 


Horn avait déjà fait remarquer que dans le domaine gaussien la quan 
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… tité H,/c devait être constante. Sa variation en fonction de la longueur 
des chaînes dans le domaine des faibles degrés de polymérisation ren- 
seignera sur la statistique de la chaîne. On peut écrire : 


3 cos? a; — 1 
Fe) 5 1] 
2 


H,/e — Constante (x — 82(: + > 


1 


— Constante (x — B}1 + SG). (36) 


@ varie avec N dans le domaine des courtes chaînes et tend vers une 
valeur limite &, atteinte d'autant plus vite et de valeur absolue d’autant 
plus basse que les corrélations en orientation sont moins importantes (1). 


3) Le chaînon statistique. — Comparaison avec d’autres phéno- 
mènes dépendant de la statistique de la chaîne. — Des calculs que 
nous venons d'effectuer de la variation d’anisotropie avec la longueur 

de la chaîne, il ressort que deux quantités pourront servir à caractériser 
la rigidité de la chaine : 


— le nombre de chaînons à partir duquel la valeur de & atteint sa 
limite ; 

— la valeur absolue de la quantité @ qui serait égale à o pour une 
chaîne sans angle de valence et à rotation libre (1). 


Celle-ci définit un certain « chaînon statistique » dont il est intéres- 
sant de comparer la longueur à celle tirée de l’étude de l'écart quadra- 
“tique moyen entre les extrémités de la chaîne 


h2= Na(1 + e) 


et de l'étude de la biréfringence d’écoulement ou de la photo-élasticité 
d’une chaîne dont la différence des polarisabilités peut mettre sous la 


+ forme (69) : 
4 Qu) = Ste B) (+u). 


» La figure 7 montre comment varie en fonction du nombre de chaînons 
“ la quantité 1 + 6 par rapport à la quantité 1 + € pour un modèle clas- 
. sique de chaîne à angle de valence variable (73) pour lequel la valeur 
+ de & a été calculée par Sadron (60). Les trois variantes a, b, c corres- 
 pondent à positions de l’ellipsoïde de polarisabilité par rapport au 
“ chaînon. On voit que l’anisotropie est peu « sensible » à la statistique 
… de la chaîne. 


j 


» (1) Remarque. — Si l’on a affaire à un ensemble de chaînes polydispersé la 
si moyenne obtenue sur Hv/c est moyenne en poids. 
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ments à rotation hbre. £ 


a)  Photoélasticité (Kubo, É / 
Sack). 
b) Photoélasticité (Volkensh- 
tein, Bjutner). à 
c) Écart quadratique. | À 5 
d) Anisotropie optique par 
diffusion de la lumière. 
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La figure 8 montre comment la valeur asymptotique de 8 varie er 
fonction de l’empêchement de rotation pour le modèle correspondant à 
la formule (34), modèle pour lequel les expressions de e et de y peuvent 
être tirées des calculs de Benoit (5), Goltib (71) et Sack (35) (58). 


Ce 


re 
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: L'empêchement de rotation est caractérisé par la barrière de potentiel w 
= (potentiel à 3 pics). Elle confirme le peu d'influence de la statistique de 
la chaîne sur l’anisotropie apparente tirée de la diffusion de la lumière. 
La méthode permettrait donc d'estimer l’anisotropie du chaïnon 
engagé dans la chaîne, avec une précision de l’ordre de 1 à 2 alors que 
Stein (64) a montré que le calcul à partir de l’anisotropie des liaisons 
de cette donnée intéressante dans l’étude des phénomènes de biréfrin- 
gence accidentelles peut conduire, suivant les configurations stériques, 
à des résultats variant de 1 à 10. 
Mais il ne faut pas oublier que l’anisotropie apparente, déterminée 
par les mesures de diffusion de la lumière, risque d’être fortement 
modifiée par les effets de champ interne et que ce n’est que dans la 
mesure où ceux-ci pourront être négligés que le procédé préconisé a 
quelque chance d’être valable. C’est cette question que nous allons 
étudier à présent. 


Æ 
x 
t 


B. — Champ interne intramoléculaire 
et effets dus au solvant. 


À 1) Le champ interne intramoléculaire.— Nous avons, jusqu’à pré- 
“sent, mené nos calculs sur un modèle de chaîne idéale, assimilée à un gaz 
de particules présentant des corrélations en orientation. Il nous faut tenir 
“compte maintenant du fait que le champ agissant sur un chaînon est 
la somme du champ extérieur et du champ rayonné par tous les dipoles 
“de la chaîne. On pourrait essayer de ne tenir compte, comme nous 


l'avons fait dans le cas des liquides, que des proches voisins d’un. 


“chaînon. Cela n'aura pour effet pratique que de modifier l’anisotropie 
“apparente de l’élément statistique et ne présente pas un grand intérêt 
“car dès que la chaîne est un peu complexe il est difficile de calculer par 
avance les constantes optiques du chaînon. De plus, nous nous intéres- 
sons surtout à l'effet de la masse moléculaire et ce calcul n’introduit de 
“terme supplémentaire dans l'expression de H,/c que tant que le nombre 
de voisins agissant n’est pas négligeable devant le nombre total de 
“chaînons de la chaîne (N < 100 chaînons). 
… Un travail récent de Copic (15) fournit une explication des variations 
“de la biréfringence spécifique avec la masse moléculaire de la chaîne 
“dissoute et l'indice du solvant, dans les expériences de biréfringence 
“l'écoulement, basée sur l’existence d'un champ intramoléculaire de ce 
“type. Son calcul est une généralisation de la théorie de Kirkwood (32) 
“utilisant une fonction de distribution des distances interchaînons pour 
“une valeur donnée de la distance entre les extrémités de la chaîne 
“donnée par Katchalsky, Kunzle et Kuhn (30). Il met en évidence l’exis- 
‘tence d’un champ interne dépendant de la masse moléculaire et pouvant, 
‘dans certains cas, annuler et même changer de signe la biréfringence 
des molécules de soluté, ce qui est conforme à l'expérience. 
On sait que quand, négligeant le champ interne, on utilise les hypo- 
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thèses de départ de Copic et que l’on assimile la molécule à un ellip= 
soïde de Langevin — dont la différence des polarisabilités principales! 
est égale à la différence des polarisabilités de la chaîne suivant le vec- 
teur joignant les extrémités de la chaîne et perpendiculairement à 
celui-ci — pour calculer la dépolarisation de la lumière diffusée par les 
macromolécules, on obtient une formule où manque un facteur N. Ce 
modèle ne peut donc être d'aucune utilité pour expliquer nos expés 
riences. D'ailleurs si on l'utilise, il conduit à une valeur de H;/c rapi* 
dement indépendante de la masse moléculaire. 

À moins de pousser les calculs beaucoup plus loin en tenant compte 
de toutes les interactions à longue distance, nous ne voyons pas la pos= 
sibilité d'introduire dans les formules théoriques que nous avons déve- 
loppées une variation de H,/c avec le degré de polymérisation pour les 
chaînes gaussiennes. 


2) Effet du solvant.— Dans tout ce qui précède nous avons négligé 
le fait que la chaîne est plongée dans un solvant d'indice différent de 
l'unité et pouvant être lui-même anisotrope. Si l’on travaille dans un 
solvant isotrope, on n'aura pas à tenir compte des corrélations en 
orientation solvant-soluté, mais uniquement de la polarisabilités 
moyenne ou l'indice y du solvant. | 

Si celui-ci est identique à celui du polymère, on sera dans un cas très” 
favorable. En effet, un chaînon sera entouré d'éléments de même pola= 
risabilité, qu’ils soient engagés dans la chaîne ou formés par les molé= 
cules du solvant. Ceci ne devrait laisser subsister qu’un champ interne 
du type Lorentz-Lorenz ou du moins des effets faibles ne dépassant 
pas ceux observés dans les liquides purs ; ce serait le cas idéal pour 
vérifier la validité des formules ne tenant compte que des corrélations. 
en orientation. 

Par contre, lorsqu'on fait varier l'indice du solvant, la présence de” 
chaïînons voisins d'indice différent introduit une anisotropie dans la 


distribution des dipoles. 4 


CINQUIÈME PARTIE 


ÉTUDE EXPÉRIMENTALE 
DE L’ANISOTROPIE APPARENTE 
DES MACROMOLÉCULES EN CHAINE 
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Afin de vérifier les prévisions théoriques que nous avons faites dans 
la partie précédente, nous avons étudié une série de polymères de nature 


chimique différente et pouvant valablement servir de substances 
modèles. 


La 


ANISOTROPIE MOLÉCULAIRE PAR DIFFUSION DE LA LUMIÈRE 1103 


A. — Étude des polyoxyéthylèneglycols. 


Nous avons tiré des mesures de masse moléculaire effectuées dans le 
méthanol par Rempp (55) une première valeur peu précise de Hv/c et 
nous avons remesuré cette quantité avec précision sur le polymère en 
solution dans le benzène, d'indice très voisin du soluté. La figure 9 
donne sous forme de courbe les résultats de ces mesures qui ont porté 
sur une série de corps allant du tétramètre à une chaîne de 430 chaïnons. 


, , : ; 0 El EL 
On a porté en ordonnée simultanément la quantité — et la différence 
des polarisabilités du chaînon équivalent. Le fait que les résultats 


obtenus dans le benzène 
“et le méthanol soient 


T8 AE 
LES ne permet pas 1068 | HO-CCH5-CH5-02 H CRE 
d'expliquer par un effet 
“de champ interne la va- ï AUX 
riation de Hv/. dans un ; 
domaine où la chaine à à 
‘devrait être gaussienne. 5 
Mais le domaine des : 2 
masses dans lequel nous ; 
avons travaillé est trop 5 T0 10 M 
D DU permeiire Fig. 9. — Polyoxyéthylèneglycols. 


“une interprétation con- 
cluante. 

| Par contre, la valeur élevée de la différence de polarisabilité de 
l'élément statistique (35.10%) dans une chaîne que Marchal (44) a 
Lirouvé en moyenne peu rigide (cos © — 0,3) suggère qu'il existe une 
“grande différence entre les possibilités de rotation autour des 
haisons O-C-C et C-0-C. En effet, Denbigh (18) donne pour différence 
“des polarisabilités de la liaison C-C (x — 8) = 18.10% et pour la 
“liaison C-0 (x — 8) — 10.10%. Il doit donc exister une forte interaction 
entre au moins deux chaïnons. L'examen des anisotropies de quelques 
corps de même structure dont le facteur de dépolarisation à l’état gazeux 
“est connu conduit aux différences de polarisabilités suivantes : 


| RL — pour l'alcool éthylique CH, — CH, — OH (x — 8) = 14,4.107# ; 
… — pour l’éther méthylique CH;—O—CH; (x—8B)—17 .107#; 
…_— pour l'éther éthylique CH; —O—CH; (a —6)—538 . 10m: 


Sans entrer dans le détail des modèles moléculaires ceci justifie notre 
hypothèse : les liaisons O-C-C seraient rigides et la souplesse de la 
‘chaîne serait due aux facilités de rotation dans la liaison C-O-C. 

Il est évident que l'interprétation aurait été plus facile si nous avions 
disposé d’une chaîne formée de chainons identiques. Aussi avons-nous 
complété cette étude par l'examen d’une série de paraffines normales. 


? ? 
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B. — Étude des paraffines. 


Les premiers termes des paraffines normales ont fait l'objet d'un 
grand nombre de travaux et les mesures de facteur de dépolarisation à 
l’état vapeur ont conduit aux deux résultats suivants : 

10 l’anisotropie optique est sensiblement indépendante du nombre 
d’atomes de carbone contenus dans la chaîne ; | 

20 aucun modèle de chaîne ne permet de rendre compte des valeurs 
absolues de l’anisotropie, même si l’on admet la valeur très élevée de 
l’anisotropie de la liaison C-C (Stein) (65). 


On a déjà vu que l’anisotropie apparente mesurée à l’état liquide est 
considérablement inférieure à celle observée à l’état gazeux. Nous avons 
donc repris l'étude systématique de l'anisotropie des paraffines à l’état 
liquide en fonction du nombre d’atomes de carbone de la molécule. 
Nous avons complété cette étude par quelques mesures d’anisotropie 
apparente en solution dans des solvants d’indice très différents, la 
tétraline et le tétrachlorure de carbone. 


10°%5,- 5) N 


(] 
206 Fig. 10. * 


Paraffines CNH2N +24 


00 @ C6. 
OACro: 


Natomes de C n indice du solvant 


Ca de  2 4e gag Eu re 


Les résultats des mesures et les différentes grandeurs qui nous servi 
ront dans la discussion sont rassemblés dans le tableau VI où figurent 
également les résultats concernant les mêmes corps à l’état gazeux. Le 
valeur de la quantité H,/c mesurée à l’état liquide a été reportée ex 
fonction du nombre de chainons sur un premier diagramme de As 
figure 10 ; le deuxième montre la variation avec l'indice du solvant de! 
différence des polarisabilités apparentes du chaînon dans le cas dés 


paraffines en C, et Co. | 


Discussion. — Il est impossible de tirer de nos résultats une loi dt 
variation de H./c avec le nombre d’atomes de carbone et de ce f 
d'attribuer une valeur au paramètre &. Cependant les valeurs mesuré 
sur les carbures contenant moins de dix chaînons ont un sens de vari 
tion conforme à la théorie qui prévoit pour une chaîne aliphatique 
faible empêchement stérique et à ellipsoïde de polarisabilité confon 
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avec le chaînon que la quantité H,/c décroît avec le nombre N de 
-chaînons. Mais elle devrait avoir atteint pour N— 10 sa valeur limite. 
Or, on constate qu’elle se remet à augmenter et de façon considérable. 


Ce résultat curieux paraît difficile à attribuer à des effets de champ 


TaBzeaU VI 
Résultats sur les paraffines. 


SAUTER PE 7 DH PMP CN en NOR 


9 
(1 — Y2)g | | | 
dé Velgaz 24 à dé Gé | | 


; 0 
O9 — 
à I 


17,8 130 TE 8,2 |16,7 |14,6 


_ IEC 95 | 66 


1 He d'autant plus qu’il s'agit de mesures effectuées à l’état liquide. 


« Pourtant cette augmentation est confirmée par la mesure effectuée sur 


ocre en solution dans le tétrachlorure de carbone qui a un indice 
. trés voisin de celui du carbure (H,, — 2,5. 1076). La seule hypothèse qui 
. permettrait d'expliquer ce résultat serait de supposer que les chaînes 


exemple sous forme d’hélices. En effet, pour un bâtonnet H,/c doit 
je 


Annales de Physique, 1961. L 72 


| sont très rigides sans être très étendues et qu’elles se présentent par 


s 


\” 
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croître comme N et pour une hélice il se superposera à cette augmen- 
tation une oscillation liée au nombre de chaînons par tour. Malheureu- 
sement l’insolubilité des termes supérieurs des paraffines (polyéthylènes) 
nous empêche de vérifier cette hypothèse. Res 

Il reste que les valeurs absolues de la différence des polarisabilités, 
principales du chaïnon calculées à partir des anisotropies mesurées à 
l’état liquide sont parfaitement compatibles avec l'anisotropie de la 
liaison C-C donnée par Denbigh. En recalculant pour le pentane la 
valeur de l’anisotropie on trouve A? = 37.1074. Cette valeur correspond 
sensiblement à celle prévue par-Stein sur la base des configurations 
possibles dans le réseau du diamant. 

L'étude de la variation de l’anisotropie apparente avec l'indice du 
solvant permet de comprendre l'influence du champ interne intramolé- 
culaire. L’anisotropie apparente est minimum dans le liquide pur, fait 
dont nous avons donné une justification théorique. A l’état gazeux,« 
c’est-à-dire dans un solvant d’indice unité, il y a certainement un champ» 
interne intramoléculaire qui serait responsable de la valeur élevée des 
l’anisotropie et de sa variation irrégulière. Cabannes (10) avait d’ailleurs 
esquissé déjà une explication de ce type. 

Il faut donc être très prudent quand on cherche à utiliser des valeurs 
d’anisotropie mesurée à l’état gazeux pour établir une systématique des 
anisotropies des liaisons. Les mesures en solution dans des solvants 
peu anisotropes de même indice devraient conduire à des valeurs plus 
proches de la réalité. - 


C. — Étude des polystyrolènes. 

Afin d'étendre l’étude de l’anisotropie optique des molécules en 
chaîne à des polymères présentant une large gamme de poids molécu- 
laires, nous avons entrepris l'étude d’une série de fractions de poly- 
styrolène de degrés de polymérisation compris entre 8 et 6 000. : 

La présence du noyau benzénique comme substituant latéral de la“ 
chaîne donne à l’élément structural une forte anisotropie ; on doit donc | 
s'attendre à pouvoir mesurer H, pour des masses assez élevées avec une 
précision suffisante, et ceci même dans des solvants d'indice assez" 
différent de celui du polymère. On sait que la biréfringence du poly- 
styrolène est négative ; ceci suppose que la différence des polarisabilités | 
principales du chaïnon est négative. On doit s'attendre, dans ce cas, à 
une influence particulière du champ interne. La grande solubilité de ce 
polymère dans de nombreux solvants nous permettra de ne pas être 
limité dans le choix de leur indice et de leur anisotropie. Enfin le poly- 
styrolène a fait l’objet de nombreux travaux (67) ; c’est une chaîne. 
modèle dont la statistique est l’une des mieux connues. | 

Certaines différences structurales pouvant jouer un rôle important, 
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»— La figure 11 montre 
- que si V,/c varie rapide- 
» ment avec la concentra- 
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en particulier les groupes terminaux de la chaîne dans le cas des faibles 
degrés de polymérisation, nous avons utilisé : 


— des fractions de masse compris entre 800 et 13000 d’un oligo- 
polystyrolène préparé par polymérisation thermique ; 

— des échantillons polymérisés par la méthode de Szwarc (67) de 
masse allant de 2 500 à 80 000 ; 

—— une fraction de masse 580 000 d'un autopolymère. 


19 Étude préalable des fractions. — Nous avons étudié la masse 
moléculaire, la viscosité, le deuxième coefficient du viriel et l’incrément 
d'indice de réfraction de toutes nos fractions. Nous avons vérifié en 
établissant les courbes de fractionnement et en comparant les propriétés 
du polymère brut aux résultats du calcul (48) que nos fractions étaient 
suffisamment étroites. Enfin nous avons vérifié par spectroscopie I. R. 
que la structure des polymères de faible masse ne présentait pas de 
groupe phényle en bout de chaîne (absence de groupes = C — +). 


20 Choix des solvants. — Le choix des solvants a été guidé par 
trois critères : 

— la solubilité du polymère que l’on peut suivre à l’aide des varia- 
tions de la viscosité intrinsèque ; 

_— l’incrément d'indice de réfraction; 

— l'anisotropie du liquide, 
de manière à les faire varier de façon aussi indépendante que possible. 


30 Mesure de l’ani- 
400 Hv 


de c dans un large do- 
maine de concentration, 10 
comme le laissaient pré- 


ST ee 1 
2 4 6 4 10 C 10" ?grcc 
Fig. 11. — Variation de Hv avec C(F;/CH,). 
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théoriques. 


49 Résultats. — Nous avons reporté en un seul tableau les résultats 


obtenus pour une série de fractions et de solvants, chaque valeur de la 


of 


quantité significative H,/c (u? + 2)? est la moyenne de mesures effec- 


- tuées sur une série de cinq concentrations au moins par couple soluté- 


solvant. 
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D \ 2 
TaBceau VII. — Valeurs de 105 H,/c X (u? + 2). 
[l | | | 
Méthyl-éthyl | Tétra- S Ne <! 
Éther Stone ? Dioxane| chlorure | Benzène Styrol| ie Ps | CS 
(MEK) |de carbone | 
| 
F, . 2N7 | 3,6 [53 ||4 
DE EN re ER ES 
F6 - ne7 | 34 | 53 
E; .| o DEXT 1,86 | 2,33 6,0% | 4,8 
F4 Her) 1,49 | 
pe Hi o,75 1,71 1,06 1,0 1,44 2,0 Lt 3,00 | 2,40 
MNT: | $ 
Fo 2,10 1,9 | , 
—— ———— | J 
F;, H 2,10 F3 3,0 2,8 ê 
CR CV ont SET NEE À | 
Ss - 5:9 3,0 o 1,56 | T,9 1,8 L 
LT 8,0 2,8 2,14 0,94 1,04 1,4 % | 
& 


E 

50 Discussion des résultats : le domaine des courtes chaînes. — | 

a) La variation de H,/c avec la masse moléculaire. — Nous avons reporté « 
sur la figure 12 les résultats concernant les fractions du polymère 5 703 î 


, 


| 
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% Fig. 12. — Variation de Hs/C{u? + 2} avee M et . 


et les échantillons S,, S;, S3 et S, en solution dans trois solvants : le 
sulfure de carbone, le benzène et la méthyl-éthyl cétone. Les trois 
courbes sont très similaires et nous discuterons d’abord de leur allure 
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générale sans tenir compte des petites différences observées lorsqu'on 
passe d’un solvant à l’autre. 

H,/c tend vers une valeur limite lorsque la masse dépasse 5 000. De 
ce fait, la courbe présente un palier qui paraît bien défini et indépen- 
dant de l’origine des fractions. Ce comportement est conforme à la 
théorie développée en tenant compte des corrélations à courte distance. 
Ces corrélations tendent rapidement vers une valeur limite, ce qui 
entraîne la constance de H,/c (voir la formule 35). 

Par contre, les formules que nous avons développées montrent, et 
ceci paraît être une loi générale si tous les éléments structuraux sont 


identiques, que la quantité H,/c varie de façon continue et monotone 


depuis la valeur qu’elle aurait pour un élément isolé jusqu'à sa valeur 
limite. Nous avons reporté également sur la figure 12 une horizontale 
qui correspond à la valeur de H,/c relative au styrolène dans le sulfure 
de carbone ; elle représente une limite supérieure de l’anisotropie de 
l'élément structural isolé. Celui-ci est très proche de l’éthylbenzène et a 
certainement une anisotropie plus faible que celle du styrolène. Or, les 
premiers points expérimentaux ont une ordonnée sensiblement dix fois 
supérieure à celle correspondant au monomère et trois fois supérieure à 
celle du palier. La courbe décroît ensuite très rapidement et passe par 
un minimum avant de tendre vers la valeur limite. 

Le minimum observé n’est pas dû aux erreurs expérimentales car on 
retrouve bien en sommant les valeurs relatives aux fractions la valeur 
de H,/c mesurée sur le polymère brut. On obtient en effet pour la 
moyenne en poids (He/C)caicuié = 30 1076, 


à (H,/C)nesurs = JUPTO 


A 


Ces faits expérimentaux paraissent assez difficiles à interpréter ; 
aucune théorie basée sur des hypothèses statistiques simples ne permet 
de les retrouver. Nous avons été amenés à imaginer un mécanisme 
assez complexe qui nous a été suggéré par l'étude des paraffines. 


- Si nous supposons que lorsqu'on passe du monomère à une chaine à 


8 chaïnons il s’édifie une configuration rigide, H,/c croîtra comme le 
nombre N des chaînons. Si l’on n’ajoutait aucun complément à cette 
hypothèse, on ne pourrait expliquer la décroissance observée pour des 
masses comprises entre 800 et 3 000. Il faut donc admettre pour expli- 
quer ce résultat : 

— soit que lorsque la chaîne devient assez longue, l'importance des 
corrélations entre chaînons diminue, ce qui revient à introduire des 
articulations dont le nombre, la position et la flexibilité ne sont pas 
déterminées de façon précise ; Tr 

— soit qu’un chaïnon supplémentaire n’a plus aucune corrélation 
avec la structure rigide précédente, ce qui revient à admettre que l’élé- 
ment statistique est formé de 8 unités rigidement liées. 


IL110 GILBERT WEILL 


Si l’on admet le premier modèle, c’est-à-dire que seules les chaînes 
contenant moins de 8 chaînons soient rigides et que lorsque N aug- 
mente le nombre et la taille des groupes liés rigidement diminue, on 
retrouve bien — du moins qualitativement — l'allure de nos résultats. 
Dans le deuxième modèle H,/c va-osciller entre des maxima et des 
minima jusqu’à ce que l’on puisse considérer que la chaîne formée par 
l’ensemble de ces petits segments rigides est gaussienne. Ce modèle 
conduit à un palier au moins aussi élevé que le premier maximum et ne 
rend pas compte de nos résultats. 

Si l’on rappelle que l’anisotropie de la chaîne est presque totalement 
due aux noyaux latéraux, un effet de résonance permettrait d'expliquer 
qu'un petit aombre de chaînons soit bloqué dans une configuration 
rigide à condition qu’ils forment une séquence isotactique, mais qu’à 
partir d’un certain nombre d'éléments la résonance n’est plus suffi- 
sante à stabiliser cette configuration, soit que la chaîne ait un squelette 


trop flexible, soit que la condition d’isotacticité ne soit plus remplie. En w 
moyenne les corrélations en orientation entre les noyaux diminuent # 


jusqu’à devenir égales pour chaque chaïînon de la chaîne ; on retombe 


alors sur le modèle de polymère caractérisé par une constante de corré-" 


lation indépendante de N. Si cet état est atteint pour des chaînes encore 
relativement courtes, la valeur de H,/c pourra croître de nouveau avec 
le nombre de chaînons jusqu’à atteindre sa valeur limite. Ainsi se 
trouve expliquée la présence d’un minimum. 


b) La variation de H,/c avec l'indice du solvant. — Nous avons porté 


sur la figure 12 les variations de H,/c(u? + 2}? en fonction de l'indice 


du solvant pour deux fractions, l’une f; choisie sur le palier de la 
courbe H,/c — f(M), l'autre /; choisie dans la région du minimum. 


On sait que si les effets de champ interne étaient négligeables, les * 
courbes devraient être des droites horizontales. Il n’en est rien et mal- 


gré la dispersion des points pour des solvants d’indices voisins qui rend 
le tracé des courbes très arbitraire, on peut tirer de cette figure ainsi que 


>, 
' 


de la figure précédente trois caractères intéressants de la variation de“ 


H,/c avec pu. 


1) Dans le domaine des masses élevées (5000 à 13000) H,/c tend 
vers une limite quel que soit l'indice du solvant. Ceci est conforme aux 
prévisions théoriques si l’on suppose que chaque chaînon n’est prati- 


quement soumis qu’au champ interne des dipôles induits immédiate- 
ment voisins. 


2) I semble que H,/c soit maximum pour un solvant d'indice égal 
à celui du polymère (bromoforme, CS,). L'existence d’un maximum ou 
d’un minimum s’explique aussi bien dans une théorie de milieu continu 
ou lon assimilerait le chaînon à un ellipsoïde plongé dans un milieu 
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de même indice que dans une théorie moléculaire, la distribution des 
dipôles voisins devenant dans ce cas la plus isotrope possible. 


3) Le fait qu’on ait affaire à un maximum et non à un minimum est 
lié au sigue négatif de l’anisotropie du polystyrol. L'anisotropie du 
champ interne est de signe opposé. Les deux effets tendent à se 
compenser dans un solvant d'indice quelconque. On aura donc un 
maximum en supprimant le champ interne et une décroissance de l’ani- 
sotropie apparente lorsque l'indice du solvant s’écarte du polymère. 
Cependant on s’attendrait à ce que H,/c varie comme (mu — u,)2. Il ne 
semble pas qu’il en soit ainsi, ce qui peut s'expliquer en rappelant que 
d'autres paramètres du solvant tels que son anisotropie peuvent jouer 
et que le tracé de nos courbes est très imprécis, en particulier pour la 
fraction js. 

Nous ne chercherons donc pas à pousser plus loin l'interprétation, 
du moins pas avant d’avoir examiné les résultats concernant les poly- 

» mères de masse élevée. 


c) L’anisotropie apparente du chaînon engagé dans la chaîne. — On peut 
“tirer de la valeur limite de H,/c dans le bromoforme et le sulfure de 
carbone où les effets de champ interne sont minimum, une valeur de la 
différence de polarisabilité du chainon engagé dans la chaîne. En 
introduisant dans la formule (35) la valeur H,/c — 60.10-6 cm?/g. On 
obtient : 
(Mi —V%È/M= 6,4. 1078. 


“En multipliant par la masse de l'élément statistique m = 104 et en 
prenant la racine carrée du résultat, on obtient la différence des polari- 
“sabilités apparente du groupe (— CH — CH, —) engagé dans la chaîne. 


CH: 
» On écri t qu’il s’agit d’ lécule de Langevin : 
A ecrira en supposan qu LS ag1l une molecule 5 5 


4 


4 (x— 8) (1+ g)1/2 = 225.102 cm. 

* On peut, sans risquer de faire une grosse erreur, prendre pour (x — f) 
“la différence des polarisabilités principales de l’éthylbenzène 
j (7o.10-25 cm®) puisque le noyau benzénique contribue déja pour 
» Go. 10-25 dans cette anisotropie. On en déduit g 34 12. 

… Cette valeur élevée est très compatible avec le schéma que nous avons 
L proposé. Elle correspond à une corrélation en orientation avec au moins 
12 voisins ce qui est en accord satisfaisant avec la valeur de 8 chaînons 
» obtenue pour le maximum de la courbe H,/c en fonction de M. Elle est 
également en accord avec la rigidité exceptionnelle des chaînes de 
- polystyrolène. Des mesures de rayon de giration dans un solva nt 0 de 
> Flory (23) nous ont permis d'obtenir récemment une valeur précise des 
‘empêchements de rotation en comparant les moyennes en nombre des 


@ ce Ho le, à à 
SA ve. 


{ a -« (= v 1 "SLR 
| YA 


] 
à 
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dimensions et de la masse obtenues par diffusion de la lumière sur une 
fraction étroite de masse très élevée (43). Nous avons trouvé 


cos p— 0,82 ce qui correspond à une chaîne dix fois plus étendue 
qu’une chaîne aliphatique à rotations libres. 

Ainsi l'étude d’une propriété qui intéresse surtout le substituant 
latéral de la chaîne nous a conduit à adopter un modèle quelque peu 
artificiel au départ mais qui rend compte de manière satisfaisante des 
propriétés de la chaîne. Si ce modèle a une existence physique la signis 
fication des empêchements de rotation dans le polystyrolène mériterait 
d’être approfondie. De plus il jetterait un doute sur les explications 
données à la viscosité des courtes chaînes. Il serait particulièrement 
intéressant de mener une étude systématique de l’anisotropie et de là 
viscosité de courtes chaînes isotactiques dans lesquelles les corrélations 
devraient être maxima. 


6) Étude des échantillons de masse élevée. — Les mesures suË 
les deux polymères de masse 80.000 et 580.000 ont été effectuées dans 
la même série de solvants 


10ËH/c (14 23° que précédemment. Rappez 
( lons que leur qualité est 
| Rae du paibre sensiblement la même sauf 


pour la méthyléthylcétone. 
qui est un mauvais solvant: 
On a reporté sur les courbes! 
de la figure 13 : | 


Ne RE 0, NS 


4 
— la variation del 
Hs/c(u? + 2)? en fonction 


13 14 15 16 A tsolvant) de l'indice du solvant 
Fig. 13. (Hg. 13); 1 
Masses élevées : effet -de champ interne. — la variation de H,/e 


en fonction du logarithme 

de la masse M en replaçant sur la même courbe les résultats obtenus 
sur les fractions de masse comprise entre 3 000 et 13000 (fig. 14). M 
L’allure de ces deux courbes ne correspond absolument pas aux pré- 
visions théoriques faites en ne considérant que l’effet des interactions à 


courte distance. En effet : 


e 

SÉ la courbe H,/c (x? + 22 en fonction de y passe par un minimum 
qui semble être nul pour une valeur de l'indice du solvant voisine [ 
1,5 puis croît à nouveau pour atteindre, dans des solvants de b 
indice (1,4), des valeurs supérieures à celles observées dans les so 
vants d'indice très voisin de celui du polymère (1,60). Cet effet pe 
être comparé à l’inversion du signe de la biréfringence dans les exp 
riences de biréfringence d'écoulement (61). | 
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— la courbe H,/c = filog M) a un comportement qui dépend forte- 
ment de l’indice du solvant. Dans les solvants d'indice de réfraction 
élevé, H,/c décroît quand la masse augmente (CS,, tétraline). Dans le 
benzène on obtient un minimum pratiquement nul au-delà duquel la ÿ 
courbe recommence à croître. Pour la méthyl-éthylcétone et le dioxane 2 
qui ont des indices de réfraction encore inférieurs et très voisins, il 
semble difficile de tracer une courbe continue sans passer par un mini- 
mum entre le domaine 2 
des faibles masses et 


celui des masses élevées. 50 5 RUE | 
Nous n'avons pu préciser # Le 
ce point car nous ne dis- si] RP 
posions d'aucune frac- | 
tion de masse intermé- Fo avc 
diaire. 100] 
… L'indice de réfraction 80 o MEK | 
du solvant et la masse “ er ; 
_ moléculaire jouent donc el à 


un rôle qualitativement 2 TE PA ds 
. analogue, On pourra in- andere 
terpréter simultanément rune ne. 
- l'effet de ces deux para- Lo Fig. 14. | 
mètres en introduisant Variation de Ip/C avec la masse moléculaire. 
- des interactions à longue 
distance. Celles-ci pourront être définies soit dans un modèle molé- 
culaire, soit à l’aide du concept de particule équivalente. Dans le calcul. 
des effets de champ interne dans les liquides, nous avons en effet 
supposé que le champ agissant sur un des « voisins » était le champ 
* de polarisation de Lorentz-Lorenz. L'effet du repliement moléculaire 
. dans les chaînes de degré de polymérisation élevé modifie considéra- 
blement la densité des voisins. Il s’ensuit : 
— un changement macroscopique du « solvant » autour d’un 
chaînon ; ; 
— une augmentation du nombre de voisins intervenant dans les 
. effets de champ interne. 


» Le problème ne peut être résolu complètement qu’en écrivant les 3 N 
» équations qui définissent la polarisation des N chainons. Le champ 
> s'exerçant sur un « voisin » est alors lui-même influencé par tous les 
* autres dipoles de la chaîne. On comprend que de proche en proche le 
. champ interne sera d'autant plus grand que le nombre de chaïînons sera 
_ élevé et que la chaîne sera moins dilatée. Si l’on introduit ces hypo- 


. thèses dans l'expression du carré du moment p, induit dans le chai- 
* non £, on se rend compte sans aucun calcul qu’il peut se décomposer 
en trois termes : 
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— un terme dépendant de la seule anisotropie du chaînon ; 

__ un terme dépendant de l’anisotropie du chaînon et de l’aniso: 
tropié du champ interne ; 

— un terme dépendant de la seule anisotropie du champ interne et 
de la polarisabilité du chaînon. 


Cette somme doit permettre de décrire qualitativement nos expé= 
riences. 

En utilisant la notion de particule équivalente on arriverait à un, 
résultat équivalent. Ce modèle consiste à/assimiler la pelote moléculaire 
solvatée à une particule ellipsoïdale isotrope ou anisotrope, de rapport 
d’axe et d'indice moyen compris entre celui du polymère et celui du 

solvant. En appliquant les 
450 ne = ln 3 théories électrostatiques 

classiques, on calcule la 
polarisation à l'intérieur de 
cette cavité; Horn (28} 
a donné les expressions de 
l’anisotropie de la pelote 
solvatée en fonction des 
indices n, et n, de la par- 
ücule suivant les deux axes 
de l’ellipsoïde équivalent, 


25 
(] 


di : Mie ë 
crane cyolchexene de son ellipsicité e et de l’in- 


2 
fraction de volume de cyclohexme 100% 


Fig. 1 dice n, du solvant. 

ILest évident que l’on ne 
pourra relier ces quantités aux paramètres moléculaires que par des 
approximations très grossières. On pourra jouer simultanément sur 
la concentration de la particule solvatée, sur la direction de ses axes 
de polarisabilité principaux et sur son ellipsicité. Une analyse détail- 
lée des formules données par Horn montre que ce modèle permet de 
retrouver qualitativement les résultats observés ; mais il nous a semblé 
inutile de pousser plus loin l’analyse étant donné son arbitraire. | 

La grande différence observée entre les mesures faites dans da 
dioxane et le méthyl-éthyl-cétone qui ont des indices très voisins mais 
dont les pouvoirs solvants sont très différents milite en faveur de cette: 
Canisotropie de forme ». Nous avons donc réalisé une expérience per 
mettant de mettre en évidence l'augmentation de H,/c lorsque la qualité 
du solvant diminue à indice de réfraction constant. Nous avons utilisé 
dans ce but des mélanges de dioxane et de cyclohexane tous deux! 
d'indice 1,42 et le polymère S; de masse 80000. Nous avons suivi 
simultanément les variations de la viscosité intrinsèque, du second 
coefficient du viriel et de la quantité H,/c en fonction de la composition: 
du solvant. Les résultats sont reportés sur les courbes dans la figure 15. 


L’allure des trois courbes est absolument identique, au sens de 


UT 
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variation près. Les effets ne se font sentir que lorsque la concentration 
de cyclohexane est de 50 p. 100. Si l'importance du facteur de forme 
est ainsi mise en évidence, la cohérence de la notion de particule équi- 
valente est remise en question. Il faut en effet supposer une diminution 
du rapport d’axes pour expliquer la diminution de viscosité intrinsèque 
et une augmentation pour expliquer la variation de H,, à moins de 
considérer que c'est le volume et corrélativement « l'indice apparent » 
dela particule qui varie à ellipsicité constante. En effet, dans un bon 
solvant la chaîne est fortement solvatée et son volume hydrodynamique 
est bien plus grand que dans un mauvais solvant où la chaîne a ten- 
dance à se collapser ; l'indice moyen de la particule est d'autant plus 
voisin de celui du solvant que la chaîne est plus dilatée. On retrouve 
donc la nécessité de faire intervenir la véritable variable physique qui 
est la variation de la densité des chaînons et des interactions à longue 
distance. Seule une théorie moléculaire faisant intervenir explicitement 
la distribution des chaînons permettra de séparer les différents para- 
mètres et cette fonction n’est d’ailleurs connue que si l’on néglige le 
volume exclu. 


D) Étude de quelques fractions d’isoprène, 
polyisobutylène et de nitrocellulose. 


Afin de compléter les résultats que nous avons obtenus dans l’étude 
du styrolène, nous avons examiné un certain nombre de substances 
choisies les unes pour la grandeur et le signe de leur anisotropie, les 
autres pour la rigidité de leur chaîne. 


1) Étude du polyisoprène. — Ce polymère doit à la présence d’une 
double liaison dans son squelette une anisotropie élevée de signe posi- 
tif. Nous avons étudié une frac- 


tion du polymère synthétique HCqu2 22 Tres 
dé structure 1-4 cis préparé 
par polymérisation sur li- 104 
thium. Sa masse mesurée par 8. En 
diffusion de la lumière dans 6] 
deux solvants est de 625 000. «] 
Nous l’avons étudié dans trois 2] 
solvants : l’hexane, le benzène u Le je | 
t le sulfure de carbone qui x | 
Fig. 16. 


jont d'indice mais aussi de 
qualité très différente comme 
le montrent le coefficient du e 
jiriel et le rayon de giration. Aussi ne peut-on interpréter quantitati- 
rement la variation de H;/c avec l'indice du solvant représenté sur la 
igure. 


L 


Effet d’anisotropie de « forme ». 


4 
# 
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On voit que, qualitativement, le champ interne a, comme on pouva} 
le prévoir, pour effet d'augmenter l’anisotropie apparente : l’aniso 
tropie « de forme » et l’anisotropie moléculaire sont de même signe 

\ À Q . ; 
Lorsque le solvant et le polymère ont même indice l’effet du cham; 
interne intramoléculaire est minimum. 


2) Étude du polyisobutylène (— CH, — C)n). — L'étude de d: 


CH3 
photoélasticité et de la biréfringence d'écoulement du polyisobutylèn 
conduit, pour le chaînon statistique à une différence de polarisabilité 
(æ,— œy) = 35.10% cm8 ce qui est a priori incompatible avec & 
structure si l’on ne suppose pas une très grande rigidité. Nous avon 
donc effectué sur un échantillon de masse 55 000 déterminée par diflu 
sion de la lumière une étude de la composante H, dans un solvan 
d'indice très voisin de celui du polymère (C,;H,) et, à titre de comparä& 
son dans un solvant d'indice très différent (C,H;,). | 
Nous avons trouvé : 


Benzène : du/dc — 0,01 H)c = 0 108 
Hexane : du/de = 0,152 H,/Ee= 00201068 


Ou notera que l’anisotropie dans le benzène est très faible mai 
qu'elle varie très vite avec l’indice de réfraction du solvant, car dan 
l’hexane les valeurs sont 30 fois plus élevées. On peut d’ailleurs cons 
dérer la valeur obtenue dans l’hexane comme indicative de la grande 
des effets dus à la seule anisotropie du champ interne, le chaînon étax 
par ailleurs très peu anisotrope. On peut cependant, à partir de 
valeur de H,/c mesurée dans le benzène, calculer la différence de se 
polarisabilités principales. Si l’on néglige l’anisotropie des liaison 
CG — H on trouve alors pour la liaison C—C à partir de la valet 
2,0.1076 et de la formule (35). SULES d 

? 


| 4 


tu) =0t7 10 MicmA 


Elle est en bon accord avec les déterminations de Denbigh. Par conti 


il devient extrêmement difficile d'interpréter la valeur élevée obtenue 


partir des mesures de photoélasticité et de la théorie des biréfringen@ 
accidentelles. Ê 


CA 
, 
* 

n à 


3) Cas des nitrocelluloses. — Nous n'avons pas fait par nou 
même de mesures mais avons cherché à exploiter quantitativement ke 
résultats de Horn (28). Nous les rappelons dans le tableau ci-contr 
A partir des valeurs M, de o, et de du/dce on a pu calculer la vale 
absolue de H,/c et la différence des polarisabilités apparentes d’un à 


ment de la chaîne. f 
L 


Fi 
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| ER: V | TA EL 
Fraction M | É à ‘ | Le | (ri y2}? 
| | € = 0,8 p. 100 | moyen | N 
°2 | Les | $ 
| Fa .| 450 000 14,4 I 195 
MÉLEE. -R335 000 13,8 830 |: 400 ro $ 1 100 10 ?? 
TA 210 000 12,8 | 460 | : 
HE. [1 Lro 060 13,5 32,5 | 
: il EE 


La valeur de la différence des polarisabilités apparentes du chaînon 
est extrêmement élevée. Elle est cependant normale si l’on rappelle : 


1) que la chaîne est très rigide et que les corrélations en orientation a 
doivent s'étendre sur plusieurs centaines de cycles (les fractions de 7 
masse 20 000 se conduisent sensiblement comme des bâtonnets 
rigides) (6) ; 
> 2) que les mesures sont effectuées dans un solvant d'indice très dif- 
férent de celui du polymère. Dans ces conditions on peut s'étonner de 
ne pas voir varier la composante H, avec la masse moléculaire. En fait, 
en raison de la rigidité de la chaîne, les interactions à longue distance 
sont négligeables et seule subsiste le terme d’interaction à courte dis- REA: 


tance. Ce domaine de masse correspond pour la chaîne de nitrocellu- FA 
lose à celui que l’on observe dans les polystyrolènes entre 5 000 et : 4 
20 000. Il est possible que, vu la grande rigidité de la chaîne, la densité Ke 


en segments reste suffisamment faible pour que quelle que soit la masse 
moléculaire, les effets de champ interne soient négligeables. Si cela 
était vrai, les nitrocelluloses permettraient de bien séparer les actions à 
courte distance des effets à longue distance que nous avons appelés. 3. 
« effets d'anisotropie de forme ». P. 


2” 

on 
F - CONCLUSION à 
Ê ) | Ë 
» Nous avons entrepris dans ce travail une étude systématique de la r AS 
dépolarisation de la lumière diffusée par les solutions de macromolé- Ur 
cule en chaîne. Nous avons montré que la grandeur de la compo- at 
sante H, caractérisait complètement l’anisotropie du soluté et nous «: 
âvons indiqué le principe des calculs permettant de tenir compte des; 212 RER 
corrélations en position et en orientation ; nous n'avons développé ces | Fe 
calculs que dans des approximations simples mais capables de reñsel- de. 
gner utilement sur le sens et la grandeur des effets auxquels il faut RE 
s'attendre. Il ne nous a pourtant pas été possible d'introduire dans nos “27 
formules, sinon sous forme de prévisions qualitatives, l’effet des inter- ; 
actions à longue distance. 4 
< 3 
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L'étude des macromolécules en solution pour lequel nous avons 
construit un appareil à lecture rapide confirme l'intérêt de la méthode 
dans la détermination de la statistique des courtes chaînes. Les valeurs 
élevées de l’anisotropie des paraffines à l'état gazeux fournissent un 
exemple intéressant de l'importance du champ interne intramoléculaire. 
Enfin les/résultats obtenus sur les chaînes confirment les hypothèses 
faites sur l'influence des corrélations sur l’anisotropie des liquides. Lai 
mise en évidence expérimentale des effets d’interactions à longue dise 
tance dans le cas des polymères de masse moléculaire élevée nous à 
permis de montrer que le paramètre intéressant était la densité des 
chaînons et qu’il serait illusoire de vouloir résoudre ce problème à 
l’aide d’une « particule équivalente » à ellipsicité variable. L'ensemble 
de ces effets rend difficile et peu précise la détermination des caracté- 
ristiques optiques intrinsèques du chaînon. On peut cependant espérer 
en procédant dans des conditions strictes quant à l'indice et l’aniso: 
tropie du solvant accéder à des valeurs utilisables pour l'interprétation 
des phénomènes de biréfringence accidentelle. | 

Les quelques résultats que nous avons présentés ne prétendent dont 
pas, que ce soit du point de vue théorique où expérimental, constituer 
une explication définitive. Ils permettent de prendre conscience des 
problèmes qui se posent dans la détermination des constantes optiques 
des chaînes macromoléculaires et d'indiquer quelques directions dans 
lesquelles de telles études pourraient se développer. À 


(Centre de Recherches sur les macromolécules. 
6, rue Boussingault (Strasbourg)). 
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CONTRIBUTION 
A L'ÉTUDE DES PROBABILITÉS 
DE TRANSITION ‘YŸ PAR LA MÉTHODE 
DES COINCIDENCES RETARDÉES 


Par Roserr MANQUENOUILLE 


INTRODUCTION 


- Parmi les nombreuses méthodes utilisées en spectroscopie nucléaire 
pour l'étude des spins, parités et autres caractéristiques des états 
nucléaires, la méthode de mesure des périodes de ces états, complétée 
par la détermination des coefficients de conversion interne et éventuel- 
lement des coefficients de mélange de la transition, qui permet l'étude 
“des probabilités de transition radiative, apporte une importante contri- 
“bution pour une meilleure compréhension du mode de couplage entre 
les nucléons. Ces mesures, qui concernent directement l'évaluation des 
“éléments de matrice nucléaires, constituent un test extrêmement sensible 
des fonctions d’ondes des différents modèles. C’est d’une confrontation 
aussi précise que possible entre les données expérimentales et la théorie 
que notre connaissance de la structure nucléaire dépend au premier 
“chef. C’est ainsi que la découverte, notamment, de transitions quadru- 
“polaires électriques cent fois plus rapides environ que ne le prévoyait 


l'estimation basée sur le modèle à particules indépendantes, ainsi que 


M'observation de moments quadrupolaires élevés, contribua à rendre 
"nécessaire l'élaboration d’une description du noyäu qui tienne compte 
“du caractère collectif du mouvement des nucléons, et qui s’est révélée 
si fructueuse dans bien d’autres domaines. 

à Nous donnons donc au début de cette thèse une description sommaire 
“des différents modèles — modèle à particules indépendantes — modèle 
(2) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Strasbourg 
our obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
jy mai 1961 devant la Commission d'examen, 
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rotationnel — modèle vibrationnel — modèle unifié, nous attachant 

plus particulièrement à mettre en relief leurs prévisions pour ce qui à 

trait aux probabilités de transition y. Il s'agira notamment des règles 

de sélection et des rapports d'embranchements dont nous verrons toute, 
l'importance au cours de la description de l’une ou l’autre de nos expé= 

riences. 


CHAPITRE PREMIER 


Les probabilités de transition. 


Pour la rédaction du chapitre premier et du développement relatif 
au modèle à particules indépendantes nous nous sommes principalement» 
inspiré du cours professé à l’Institut de Recherches Nucléaires par 
M. le Professeur S. R. de Groot de l’Université de Leyde. Nous avons 
aussi utilisé les études détaillées rappelées par les références (10) (18) 
(22) (30) (44) (50) (82) et (83). | 


A) Généralités. 
Ea ne considérant que les interactions coulombiennes noyau-électron: 
(négligeant les interactions magnétiques), l’hamiltonien total du systèmes 


physique représenté par le noyau, le champ de rayonnement et le 
cortège électronique s’écrit : 


H= He HE HS PAUSE HSE 


Ve L . : S 
où Hy, H°, H£ sont les hamiltoniens propres du noyau, du champ de: 
rayonnement et des électrons (dont ce dernier cas, le noyau étant consi= 
| déré ponctuel) tandis que HU), H{), H{) sont les hamiltoniens d'inters 

action noyau-rayonnement, électron-rayonnement et noyau-électron, 


ce dernier terme exprimant la correction due à la non-ponctualité du 
noyau. 4 


à 


Les trois termes d'interaction donnent lieu aux transitions électro 
magnétiques suivantes : | 


nr? È 
— le processus de conversion interne procède par H{ (interaction 


coulombienne) et au deuxième ordre par la combinaison H{) et Hi, 
. 


— la conversion externe est décrite par Hi). 


— l'émission du rayonnement y est décrite par Hi . 


7 
e 
’ 
+ 
4 
Ca 
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Il est à noter que si le bilan d'énergie est favorable pour l'émission 
d’une particule lourde et si la barrière de Coulomb ou centrifuge le 
permet, cette émission se fait d'ordinaire très rapidement. Le mode 
de désexcitation par émission d’une radiation électromagnétique est 
beaucoup plus lent; ceci est dû au fait que les charges nucléaires sont 
couplées au champ électromagnétique par la constante de structure 
fine e?/ñc. 

Dans l'étude du champ de rayonnement il est plus commode d'utiliser 
pour fonctions de base un système d'ondes sphériques, chacune d’elles 
correspondant à une valeur déterminée du moment cinétique et de la 
parité. Le champ est alors supposé contenu dans une grande sphère 


. nr G . , . >, . . 
de rayon R. Le potentiel vecteur An, qui le décrit s'écrit classique- 
ment : 


L'indice à symbolise les caractéristiques de l’onde multipolaire, soit les 
quatre quantités (wlma) où {, m sont les indices des harmoniques sphé- 
riques Ym, fiw est l’énergie du photon multipolaire À et où a prend 
les valeurs x ou 2 suivant le caractère magnétique ou électrique de 
l’onde. La valeur / — o annule les solutions trouvées pour les champs. 
De même la parité du champ multipolaire s'écrit : 


Fr = (—)a+t, 


En théorie quantique les quantités À et gx sont des opérateurs. 
Les ga et q; définissent respectivement les opérateurs d’annihilation et 
de création d’un photon multipolaire. 

Compte tenu des moments magnétiques intrinsèques des nucléons, 
l’hamiltonien d'interaction non relativiste du noyau avec le champ de 
rayonnement a la forme suivante : 


i A 
: e; —>— > — hn —# —— 
HÜ) = — D P;.Atr;) + Atri).P; b — » BR ok.rot A(rx). 
; k=1 


La première somme est effectuée sur tous les protons, tandis que la 
seconde l’est sur tous les nucléons. Dans cette expression puy est le 


« . > . 
moment magnétique associé au spin s du proton ou du neutron, exprimé 
RS 


en magnétons nuc'éaires ; © est le vecteur spin de Pauli défini par: 


£ . fi er 2 . 
s= = ho, et P'est l'opérateur de l'impulsion : P — 1# grad. 
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B) Calcul des probabilités de transition. 


., nee , 0 
La probabilité de transition par unité de temps entre les états d; 


et d? — états propres initial et final du système décrit par l'hamilto- 


nien H° — H° + H° —, sous l’action de la perturbation H(), est donnée * 


en première approximation par la formule de la théorie des pertur- 
bations : 


5 n j ’ aN 
SRE TPE 


Ny 


d e LA » d : La 
où — — R/r#c est la densité des états finals. Comme les opérateurs ga M 


dE 


et g, n’agissent que sur le nombre de quanta l'élément de matrice # 


ci-dessus s’écrit : 
HÜ |: — HA li : 
(f| slt) (aç| 9 | ro; X fn | nr a)lin) ec 
À 
l'opérateur HA) agissant sur les fonctions d'ondes du noyau. 
La probabilité d'émission d’un photon particulier À s'écrit : 


R ir . 
TS eo, Ca + 1) | Cr | Ha (A) | ên ) [2 


En présence d’un champ de photons cette formule décrit l'émission “ 
induite ; quand n1 = o la probabilité d'émission non nulle décrit l’émis- 


sion spontanée. Si l’on fait choix d’un ! particulier — en fait celui pour 


lequel la probabilité d'émission spontanée est la plus élevée — on 


obtient : 
+1 
t 
The D Ti 
c:3 


Le calcul de nina nécessite la connaissance des fonctions d’ondes du 
noyau, donc à faire choix d’un modèle nucléaire. Cependant les carac- 
tères de l'émission peuvent être précisés sans aller plus avant dans la 
spécification de l’état du noyau. En supposant que les interactions sont 


invariantes dans une symétrie par rapport à l’origine, on écrit la loi de 
conservation de la parité : 


ARiTf—= 1. 


Les quantités x; et x représentent les parités de l’état initial et de l’état 
final du noyau. Comme la parité du champ multipolaire s'écrit : 


F=(—)e# 


+ 


nn mt rt tir CRE sladen dedt: bre eg tiens, 


NE. 


none.” LACS 


74 


ÉTUDE DES PROBABILITÉS DE TRANSITION Y 1125 


les transitions s’effectuant avec changement de parité ne peuvent être 
que les transitions multipolaires électriques (a — 2) avec impair et 
magnétiques (a — 1) avec / pair. Les transitions multpolaires électriques 
avec L pair et magnétiques avec L impair se font sans changement de 
parité. 

Comme la longueur d'onde à de la radiation émise est en général 
beaucoup plus grande que la dimension du noyau — pour #w — 10 MeV, 
à — 2.10% cm et les énergies considérées sont en général plus faibles — 
on fait les approximations : kr 1 et #w € 2mc2. La probabilité 
d'émission spontanée d’un photon (w/ma) s'écrit finalement : 


qéra) 8r(t+ 1) fo\2#+1 
if (ati) le 


| in | Oin | in } P?. 


Pour une transition multipolaire électrique OF — Q% avec : 


A 
(9 ES : ñ o RENE — 
Im = D ein nr Ds LU > BTAQ (rx YimWTx X GK. 
k=1 


i=1 


Pour une transition multipolaire magnétique OF — M}? avec : 


z A 
eh — fi its 
L e Ù 
M®P — > Te 5 grad (r;Y1m) LEP + > 2e Ur 8rad (rx Y1m) : Gk- 


i=1 k=1 


C) Règles de sélection. 


I) Règles de sélection pour les moments d’impulsion. — 
Soient (7;7f)(mimr) les nombres quantiques des moments d’impulsion et 
les nombres quantiques de projection des états x et j entre lesquels 
s'effectue la transition multipolaire. L'application du théorème d’Eckart- 
Wigner permet d'écrire : | 


Cjipms| OR | jme) = (jglmpm | jrljimi X rl} OP |] 5) 


le dernier facteur étant l’élément de matrice réduit de l’opérateur ten- 


® soriel irréductible Of}. 


La conservation du moment angulaire est contenue dans le coefficient 
de Clebsch-Gordan qui n’est différent de zéro que si : 
Aj=|ni—j|<i<hHir mi=m+nm 


comme #—(—)#!, suivant qu'il y a changement ou non de parité, 
les transitions multipolaires possibles, par exemple pour Aj=—o;,r, 
seront les suivantes : 
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Aj=o transitions : Mr, E2 ... E(ji + jf) 
M Aj=1 transitions : M1, E2 ... M{yi + 7f) 
Aj=o transitions : Er, M2... M(ji + if) 
VERTE Aj=1 transitions : Er, M2 ... E(yi + jf) 


En fait : 1° Test une fonction décroissante de l; 2° pour un même /, 
T(mag) est plus petite que T(el) dans le rapport (v/c)}? — 0,05, v étant 


une vitesse caractéristique du mouvement des nucléons ; 3° Test une « 


fonction croissante de l’énergie. 


Ces conditions permettent de savoir quelle multipolarité prédomine 
dans une transition avec un A7 déterminé. 


Il) Règles de sélection du spin isobarique. — Le principal intérêt M 


du formalisme de spin isobarique, où le proton et le neutron sont deux 
états physiques différents d’un seul nucléon, vient du fait que les inter- 
actions nucléaires sont pratiquement indépendantes de la charge des 


nucléons. L’hamiltonien d’un système commute donc avec les compo- j 


santes du spin isobarique total de ce système. Mais cette règle n'est 
pas vraie pour les interactions coulombiennes. Ainsi, T n’est pas rigou- 
reusement un bon nombre quantique. Les violations des règles de 
sélection seront donc attribuées à des « impuretés » de spin isobarique. 


Les règles de sélection se déduisent de l’application du théorème 


d’Eckart-Wigner. Pour toute transition y on doit avoir : 


AT=0,—+1 sauf o—>o et AT,— 


» CCE . . . —" 
T; étant la troisième composante du spin isobarique T. 


Cette règle n’a pas trouvé d’application importante en pratique — il | 


n’y a pas d'états connus dont les spins isobariques différent de 2 unités 
ou plus —. Deux règles de sélection beaucoup plus utiles concernent 
les transitions Er et M1 dans les noyaux self-conjugués (T, = 0). 


Ainsi dans les noyaux miroirs self-conjugués, le rayonnement E1 est 
interdit entre deux états avec la même valeur de T (63). Quoique non 
rigoureuse cette règle est effective (82). 


Dans ces mêmes noyaux les transitions M1 entre états de même T 


sont de l’ordre de 100 fois plus faibles que les transitions normales (49). * 


Cette prévision théorique a été vérifiée dans un certain nombre de cas. 


Les effets des interactions coulombiennes sur cette règle ont été exami- « 


nés. L'expérience montre qu’il existe en moyenne une limite supérieure 


d'interdiction de l’ordre de 10 par rapport à la probabilité moyenne 
d'une transition normale (79). 
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CHAPITRE Il 


Les modèles nucléaires. 


A) Le modèle à particules indépendantes. 


Dans sa version extrême le modèle des couches implique que les 


forces agissant sur un nucléon peuvent être représentées par un puits 


de potentiel effectif à symétrie sphérique indépendant des positions 
instantanées de tous les autres nucléons, et que l'interaction spin-orbite 
est prédominante (44). Un nucléon est donc caractérisé par les nombres 
quantiques (nljm;). On considère ainsi l'élément de matrice de l'opé- 


. rateur Qy ou My correspondant au changement d’état d’un seul nucléon, 


les autres nucléons étant considérés groupés dans un cœur. 

Mais en négligeant les interactions résiduelles — interactions à deux 
corps, interactions de configurations — le calcul est extrêmement sim- 
plifié. On s’attend donc à ce que les probabilités de transition observées 
diffèrent de celles calculées, en raison d’effets complexes dont il n’est 


» pas tenu compte. En particulier, pour des noyaux ayant de nombreux 
- nucléons en dehors des couches fermées, des effets se manifestent qui 


font l’objet d’une étude spéciale basée sur une description collective du 
noyau. 
En considérant l'émission spontanée due à la transition d’un nucléon 


- non relativiste, le problème à traiter est un problème à deux corps : 


d’une part, le cœur de masse (A — 1) de charge (Z — e) et dont la posi- 


; EE , . . 
_ tion.est donnée par le vecteur r,, d'autre part, le nucléon radiatif auquel 
— s : 
. correspondent les quantités 1, € et r, ; on tient compte en bonne approxi- 


> a LA es LA 
» mation du recul du noyau en posant rç« — 0, G étant le centre de gravité 


de ce système. 


Probabilité de transition multipolaire électrique. — Le terme 


+ prépondérant de l'opérateur Qm s'écrit : 


* 
Qi = 2E1P Y im 


— A — 1\l ee 
Dr ir et, a — Ê) ste (Z—:) 


Je recul du noyau fait ainsi apparaître une petite charge effective pour 


ün neutron dans une transition multipolaire électrique. 
En l'absence de champ magnétique le noyau n’est pas polarisé dans 


PLIS ANNE | 


Cette nouvelle règle de sélection s’ajoute à la condition habituelle : 


(+) 
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CT 


son état initial. La probabilité de transition pour une orientations | 
quelconque de l’état final s'écrit donc : 


k QG+1)  fo\2+1 4x . 
Ne ES E— D In] Qim | in) le 


TETE 


Les fonctions d'ondes sont de la forme d = Rh(r)Djm(0®) et l'on sup- 
pose que les parties radiales sont constantes sur toute l'étendue du 
noyau, à la fois pour l'état initial et l’état final. En négligeant la correc= 
tion due au recul du noyau de rayon a, la probabilité de transition pours 
un proton s'écrit : 


E.\21+1 2 
(L, el) 4,4(1+ 1) ( x) ( 3 ) 2 21.—1 
Ti — (2 + x) 2 roy, l+ 3, dSR107s 


l'énergie E, de la transition est exprimée en MeV, et a en unités 10715 cm. 
Le facteur statistique S. n’est différent de zéro que si : 


Al=|hi—Y|<i<h+t. 


LEGS sn 6 


Aj=lni—rl <<< ir 

On estime généralement une probabilité typique de transition en 
posant Sx — 1. À f. 
La probabilité de transition pour un neutron est beaucoup plus” 
faible ; seul le second terme de l'opérateur Qi qui provient de l’inter-* 
action des spins des nucléons sur le champ électromagnétique donne” 
une contribution. ] 
f 


Probabilité de transition multipolaire magnétique. — Les deux { 
membres de l'opérateur M», ont même ordre de grandeur. On trouve : 


: 
2 2 È 

pl, mag) __ O19(1+ 1) É ps | te 4 : 

LS = ue nu 179 Lt a) 4 Sutos"? 

À 

; e 272 à EUR ê 
où Su ur EG | 3,3" Ey et a étant exprimés dans less 
| A s 


unités habituelles. Les valeurs de F et G dépendent des spins de l’état 


initial et de l’état final ainsi que de l’ordre multipolaire de la transi- 
tion (36). Z n’est différent de zéro que si : . 

AZ || <1— 1. | 
On estime une probabilité typique de transition en posant Z?/2j; + 1 mi. | 
Dans le cas où {= |}: —j;|, F et G ont respectivement les valeurs / 
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opus ; l el \2 Si l' : LA 3 
1 d'où Sy = [u— 5). Si l'on considère une transition d’un 


proton on voit que : 


r"p (a 8 ñ © { + 3 l 2 
1, L, 27: Ÿ ut ee 
Lee teen (à) l1+2 (ot le J , 


Pour les transitions Mr, M2, M3, M4, M5 les valeurs du terme fonction 
de Zet de up sont respectivement égales à : 9,3 — 38 — 91 — 160 — 220, 
valeurs à comparer à la valeur 10 estimée par Weisskopf. 

Si l’on tient compte du recul du noyau les divers termes des opéra- 
teurs multipolaires sont affectés de coefficients de correction. En parti- 
culier, la probabilité de transition multipolaire électrique pour un 
neutron — qui est un effet de recul — est de l’ordre de (Z/At}? fois la 
probabilité de transition correspondante pour un proton. 


B) Généralités : évidences pour une interaction collective. 


Pour les noyaux légers (A < 20) la comparaison entre les données 


empiriques et les prévisions théoriques du modèle à particules indépen- 
-dantes dans le couplage intermédiaire montre un excellent accord pour 
les transitions Er et M1 ; mais le modèle est tout à fait inadéquat pour 
rendre compte de la distribution des transitions E2. Dans le domaine 
des noyaux lourds le fait marquant est l’accélération de certaines tran- 
sitions E2 qui sont en moyenne cent fois plus rapides que ne le prévoit 
le modèle ci-dessus. Cette donnée empirique va de pair avec la consta- 
“tation que dans certaines régions du tableau des éléments, plus particu- 
lièrement pour go < N < 114 et Z > 88, le spectre des niveaux faible- 
"ment excités suit la loi d’un spectre de rotation. De même, dans la 
région des noyaux pair-pair (36 < N < 88), où l’énergie du second 
niveau excité est de l’ordre de 2 à 2,5 fois celle du premier niveau et 
où la suite des spins est souvent (ot, 2+, 2+) (66), la désexcitation du 
‘second niveau 2* au premier niveau 2+ se fait principalement 
(— 90 p. 100) par E2, alors que la transition dipolaire magnétique 
‘serait nettement favorisée dans le cadre du modèle des couches ; de 
plus la désexcitation quadrupolaire électrique du premier niveau est 


‘de 10 à 4o fois en moyenne plus rapide que ce qui correspondrait à la, 


transition effectuée par une seule particule (73). D'autre part alors que 
l’on s’attendrait à une vie moyenne longue pour une transition faisant 
intervenir un neutron (ex. *7Pb) l'expérience montre qu’une telle 
transition est aussi rapide que celle qui correspondrait au changement 
d'état d’un seul proton ; le cœur des protous participe donc de quelque 
manière à l'excitation observée. 

L'analyse des schémas de niveaux, la mesure des moments quadru- 
polaires intrinsèques, la détermination des probabilités des transitions 
électromagnétiques, l'étude des désintégrations $, dans les régions 
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citées ci-dessus, montrent que les résultats sont en contradiction totale 
avec ce qu’on attend d’un modèle à particules indépendantes et militent 
en faveur d’une interprétation collective. Certes le modèle des couches 
donne des prévisions satisfaisantes dans le cas de configurations à 
couches fermées ; mais pour des configurations nucléaires avec de nom- 
breuses particules en dehors de telles couches, il faut considérer la 
partie des interactions entre nucléons qui ne sont pas comprises dans le 
champ moyen. En raison de la dégénérescence des solutions dans 
l’approximation des particules indépendantes, d’importantes corrélations 
dans le mouvement des particules hors des couches fermées peuvent 
être provoquées par de petites interactions résiduelles ; dès que le nombre 
de particules croît, les mélanges de configurations et l'interaction avec 
les configurations des couches fermées jouent un rôle prédominant. On 
est alors conduit à une généralisation du modèle des couches, en intro= 
duisant un potentiel variable anisotrope qui inclut une grande partië 
des interactions entre nucléons dans le champ moyen (11); de la compé- 
tition entre le pouvoir de déformation des nucléons individuels et les” 
interactions résiduelles restantes (principalement les forces de couplage 
par paire des nucléons) résulte une forme d'équilibre pour le noyau et 
le caractère collectif du mouvement des nucléons qui se manifeste dans 
les grands moments quadrupolaires intrinsèques et les transitions 
quadrupolaires électriques accélérées. Cette nouvelle description du 
noyau se révèle fructueuse dans la description des schémas de niveaux 


et dans la détermination des rapports d’embranchement des transitions 
électromagnétiques. 


C) Le modèle rotationnel. 4 


Lorsque le nombre des particules en dehors des couches fermées est 
suffisamment élevé, la forme d'équilibre du noyau tend à avoir une: 
symétrie axiale et à être du type sphéroïdal. On distingue alors approxi* 
mativement deux modes d’excitation : l'excitation rotationnelle qui 
correspond à une rotation de l'orientation nucléaire avec préservation: 
de la structure interne, et l’excitation intrinsèque qui peut être associée 
à l’excitation des particules individuelles ou aux vibrations collectives, 
du noyau autour de la forme d'équilibre anisotrope. En réalité, la struc= 
ture intrinsèque sera toujours perturbée par le mouvement de rotation” 
petit, mais fini ; l’hamiltonien du système ne se sépare donc pas exacte 
ment en deux parties : l’une rotationnelle, l’autre intrinsèque ; les règles. 


de sélection que l’on pourra déduire d’une telle description ne seront) 


donc pas totalement rigoureuses. E 
L'étude de la rotation collective d’un noyau à symétrie axiale présente! 


des analogies avec celle du rotateur rigide correspondant dont les fonc 
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tions d'ondes sont les fonctions D},,.(6;) (17)(51) du groupe des rotations ; 


ces solutions correspondent à un moment angulaire total Î dont les 
projections suivant un axe fixe et l’axe de symétrie sont respectivement 
égales à Met K; 0; représente l’ensemble des angles d'Euler (x, B, y) 
qui déterminent l'orientation du système d’axes liés au solide, choisis 
suivant les axes principaux d'inertie. Mais la rotation d’un noyau diffère 
de celle du rotateur rigide en deux points importants (51). Comme le 
moment d'inertie nucléaire est associé à la réponse collective des 
nüucléons aux variations lentes du champ nucléaire, qui est invariant 
par rapport à une rotation arbitraire autour de l'axe de symétrie, le 
moment d'inertie par rapport à cet axe est nul. Il faut de plus traiter 
explicitement les degrés de liberté associés aux excitations des nucléons 
les lplus faiblement liés au rotateur, ‘par exemple le dernier nucléon 
impair dans les noyaux de masse impaire. Or, le potentiel n'étant qu’à 
symétrie axiale, la fonction d’onde intrinsèque — qui correspond à un 
potentiel de liaison statique — n’est pas une fonction propre du moment 


angulaire 7 du nucléon non apparié ; seule la composante Q de 7 suivant 


l'axe de symétrie est une constante du mouvement. Soit xA(r°) la fonc- 
tion d’onde intrinsèque (+ représente tous les autres nombres quantiques 
caractérisant l'état intrinsèque) qui est une fonction des coordonnées r” 
de la particule dans le système d’axes liés au noyau. En tenant compte 
de certaines conditions de symétrie, la fonction d’onde du système couplé 
a la forme (52) : 


Q= VE DL (0 + DE «(00 | 
avec ESRI 


. Détermination des probabilités de transition. — La séparation 
approximative du mouvement nucléaire en mouvement intrinsèque et 
mouvement de rotation a des conséquences importantes pour les proba- 
bilités de transition. Les transitions qui se produisent au sein d'une 
même bande de rotation — qui est caractérisée par une valeur déterminée 
du nombre quantique K — laissant inaltérée la structure intrinsèque, 
l'élément de matrice de la transition peut donc s'exprimer comme une 
valeur moyenne de la structure intrinsèque que multiplie ‘un coefficient 
de Clebsch-Gordan. Conventionnellement la probabilité de transition 
multipolaire s'écrit (12) : 
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où B{/x ; if) est appelé probabilité réduite de transition. Ce facteur 
ne dépend que des détails de la structure nucléaire; en particulier lai 
section efficace d’excitation coulombienne lui est proportionnelle. 


Transitions dans une même bande de rotation. — Au sein d’une: 
même bande de rotation toutes les transitions connues sont Mr ou E2 
ou un mélange. Si | AÏ| = 2 la transition est E2 pure ; si | AT | = 1 les 
contributions Mr et E2 sont sensiblement d’égale importance en raison 
de la nature collective de la transition quadrupolaire électrique; là 
probabilité de transition Mr, étant d’ailleurs reliée au moment magné- 
tique statique du noyau, est de l’ordre de grandeur de celle correspon- 
dant à la transition d’une seule particule. 


a) Transitions quadrupolaires électriques. — On montre que la proba- 
bilité réduite de transition E2 s’écrit : 
= 
B(E2 ; if) = (y$ | Qsotr’) | Xx )X li2K0 | L2];K À. £ 
Le premier terme est proportionnel au carré du moment quadrupolaire 
intrinsèque Q, du noyau déformé. D'ou l’expression : 
B(E>: i—f}= © e22(I;2Ko | ls2l;K Ÿ | 


167 ÿ 


et pour la probabilité de transition la forme plus explicite : | 
H 


ke _' 471 fo\° = 1 
T(Ea ; if) = #55 (©) BB ST 4 
b) Transitions dipolaires magnétiques. — Ces transitions se font surtout 


dans les noyaux de masse impaire, où les aspects particule indépendante 
et collectif du problème sont intimiment mêlés. Pour une transitiof 


au sein d’une bande de rotation de nombre quantique K (K Æ 1/2) on 
trouve : L 


. 2 
B(Mi 3 6j) = À (A) Kage — eu) (hi Ko | hay ? 


T \2mc 


d’où la probabilité de transition correspondante : 


De CRT TT D à 


3 
T(Mi : if) =; (?) B(Mi ; if) 
gr et ge sont les rapports gyromagnétiques associés au mouveme 
collectif et au mouvement intrinsèque. Comme Q, est élevé dans les 
noyaux déformés les transitions entre états voisins d’une même bande 
de rotation sont des mélanges de radiation M1 et Eo, la proportion de 
radiation E2 étant d'au moins un ordre de grandeur plus grande qu 
Ja valeur prévue pour la transition d’une particule. | 


| 
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Transitions entre bandes de rotation différentes ; règles de 
sélection. — Les bandes de rotation étant basées sur des états d’exci- 
tations intrinsèques différentes, on s'attend à ce que ces transitions ne 
fassent intervenir que quelques nucléons ; les probabilités de transition 
ne devraient donc pas excéder en général les valeurs du modèle à une 
particule ; en réalité, elles sont d'habitude beaucoup plus petites. En 
effet la forme nucléaire dans l’état initial peut être légèrement différente 
de celle dans l’état final ; les fonctions d’ondes correspondantes sont 
donc partiellement orthogonales et la probabilité de transition peut être 
réduite d’un à deux ordres de grandeur. Lorsque la seconde bande de 
rotation est basée sur un état de vibration, le caractère collectif de la 
transition demeure. 

En supposant que le schéma de couplage du modèle rotationnel est 
applicable, K est un bon nombre quantique. On montre que la transition 
entre deux bandes de rotation différentes est soumise à la règle de 
sélection supplémentaire : 


| AK = |K;i—K;|<1 


appelée règle de sélection K. Cette règle n’est pas rigoureuse car elle 
est basée sur l’utilisation de la fonction d’onde rotationnelle. On définit 
le degré d'interdiction d’une transition multipolaire donnée par : 


y = AK —L. 


Le ralentissement d’une transition dépendra ainsi à la fois de v et du 
degré de mélange de valeurs différentes de K dans la fonction d’onde. 
IL est à noter que l'interaction de Coriolis (38) entre la particule 
impaire et le mouvement de rotation peut coupler deux états intrin- 
sèques de faible énergie si les valeurs respectives de K diffèrent d’une 
unité. Une transition interdite K peut alors avoir lieu. 


Rapports d’embranchements. — La validité de certaines règles 
d'intensité (2) gouvernant les rapports d'embranchement est une autre 
conséquence du schéma de couplage simple du type rotationnel. Si l’on 
compare la probabilité réduite de transition d’un état donné caractérisé 
par K; à différents états d’une même bande de rotation K;, le facteur 
dépendant des fonctions d'ondes intrinsèques est le même ; le rapport 
des intensités ne dépend donc que de facteurs géométriques. Pour les 
transitions telles que ! < K; + K; ou si K; ou Kf=—0o,on a la relation 
suivante, qui est un test pour le schéma de couplage : 


OB(:1,—1) Ç(HKAK;—K;) UK, * 
BU; 1; 1j) T CHE UK;— KE) ITUKfŸ 
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D) Le modèle « vibrationnel ». 


1) Les excitations vibrationnelles des noyaux sphériques. = 
Noyaux pair-pair. — Pour une classe étendue de noyaux — 60 < A < 150 
et 190 & À < 220— l'action des forces de couplage par paire de: 
nucléons prédomine sur le pouvoir de déformation des nucléons des 
couches non remplies; la forme d'équilibre du noyau demeure done 
sphérique et le mouvement collectif se réduit à des oscillations de faible 
amplitude autour de cette forme sphérique. Le mode d’excitation Île 
plus faible correspond à une excitation quadrupolaire, le quantum de 
vibration — phonon — ayant un moment angulaire de deux unités. 
Pour les noyaux pair-pair les niveaux excités sont donc approximative 
ment également espacés — intervalle d'énergie 4 — et pour l'étai 
fondamental et les deux premiers niveaux, les spins correspondants 
sont o+, 2+ (ot2+4+), le spin 2+ du triplet étant en fait le plus fré- 
quent (66). | 

Pour ces noyaux le moment angulaire intrinsèque est nul; donc tout 
moment angulaire et le moment magnétique sont d’origine collective. 


Ainsi le moment magnétique — CA n'a pas d’éléments de matrice 
entre états différents, non dégénérés; toute transition Mr entre le: 
niveaux 2'+ (second niveau 2+) et 2+ (premier niveau excité) est don 
interdite. Cette multipolarité serait prédominante dans une transition 
faisant intervenir qu’une seule particule où pour E = 1 MeV et À = 1@ 
on aurait T(M1) — 400 T(E2) ; la transition E2 = 90 p. 100 en intensif 
est donc essentiellement due au caractère collectif de l'interaction. 

De même, en raison de la règle de sélection pour l’oscillatet: 
harmonique, l'élément de matrice pour une transition E2 étant propor 
tionnel à l'élément de matrice de l'amplitude de la vibration, la désex 
citation du niveau 2"+ se fera principalement vers 2+ et non vers l’éta 
fondamental ; c’est ce qui est effectivement ohservé. L'interaction étan 
collective, la probabilité réduite de transition Ez est accélérée. | 


Noyaux de masse impaire. — Le comportement est beaucoup plus com 
pliqué car les degrés de liberté du nucléon impair doivent être couplé 
aux oscillations collectives et les résultats dépendent de la force d 
couplage. La plupart des transitions E2 observées sont accélérée: 
Chaque noyau constitue, en général, un cas particulier et les donnée 


A SA montrent jusqu'ici que les interprétations sont extrêmemer 
élicates. | 


IT) Les excitations vibrationnelles des noyaux déformés pai 
pair. — Dans les noyaux fortement déformés — 90 < N < 114 
Z > 88 — pour lesquels la forme d'équilibre est un ellipsoide 
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symétrie axiale, le mouvement collectif se sépare en mouvement de 
rotation et mouvement de vibration autour de la forme d'équilibre 
anisotrope. On se limite au’cas d’oscillations quadrupclaires. Il se pro- 
duira d’une part, des oscillations de l’excentricité autour de la valeur 
d'équilibre avec préservation de la symétrie axiale : ce sont les vibra- 
tions B caractérisées par I — 0, K— 0; d'autre part, des oscillations 
de la forme nucléaire autour de l’axe de symétrie : ce sont les vibra- 
tions y caractérisées par 1I= 2, K— 2. Enfin, sur chacun de ces états 
de vibration, est superposée une bande de rotation. La question de la 
- validité des vibrations nucléaires s’est d’ailleurs posée (67). En fait le 
“caractère purement vibrationnel semble affirmé. Mais les états de 
vibration considérés contiennent des impuretés d'états de parti- 
cule. Ainsi les rapports des probabilités réduites de transition du 
niveau | — 2+, K — 2 vers les niveaux o+ et 2+ de la bande de rotation 
de l’état fondamental sont systématiquement inférieurs au résultat 
.(r = 0,7) de la théorie. 

II) Les excitations vibrationnelles des noyaux pair-pair dans 
les régions intermédiaires. — Si le modèle vibrationnel rend bien 
compte du comportement des probabilités de transition des deux pre- 

 miers niveaux 2*, respectivement dans la région des noyaux sphéri- 


Es 1 ra 
ques pour lesquels x — ee celle des noyaux déformés pour 
r 2 . 0 A 
“lesquels x > 2, il ne pouvait interpoler entre ces deux cas extrè- 


mes. Tout récemment (75), la systématique de ces probabilités de 
“transition a été étudiée et comparée au modèle du rotateur asymé- 
trique (15). Dans ce modèle la forme d'équilibre des noyaux suffi- 
“samment éloignée des couches fermées est ellipsoïdale, sans symétrie 
‘axiale ; l'écart par rapport à la symétrie axiale est mesurée par le 
“paramètre de forme y variant entre o et x/3, limites pour les- 
quelles le modèle reproduit la suite des premiers niveaux excités 
‘respectivement dans la description rotationnelle et la description vibra- 
*tionnelle. Ce nouveau mode de description est donc purement rotation 
nel et en particulier le niveau 2+ — niveau de vibration y dans le 
» modèle ordinaire — est considéré comme un niveau de rotation. Les 
"prévisions quantitatives du modèle dans les régions intermédiaires sont 
en accord d'ensemble avec les résultats expérimentaux; de plus, c’est 
Lla seule théorie qui relie quantitativement les probabilités de transi- 
tion E2 des deux premiers niveaux 2* à l’état fondamental. Mais la 
théorie reste inadéquate pour interpréter certaines données impor- 
‘tantes (75). Enfin, alors que dans le modèle vibrationnel harmonique — 
de même que dans le modèle quasi harmonique (81) — la probabilité 
“de transition M1 entre les niveaux 2+’ et 2+ est strictement interdite, 
la théorie du modèle rotationnel asymétrique permet de calculer la 
proportion du mélange E2/M1 en fonction du rapport gyromagnétique gr 
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et du rayon R, du noyau. Cette considération, notamment (33), a 
suscité l'étude d’une description du noyau favorisant une symétrie 
axiale et qui permettrait d’interpoler dans la région intermédiaire. En 
tout état de cause, les origines des excitations collectives dites vibration 
nelles sont à clarifier. 


TasLcEeAu ÎI 


: Rapports de probabilités réduites de transition (°). 
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E) Le modèle unifié. 


us Les excitations intrinsèques. — Loin des couches fermées, 1 
e forme d'équilibre du noyau est en bonne approximation sphéroïdale, à 
Je symétrie axiale. Cette forme doit cependant dépendre fortement de la 

configuration des nucléons. Cette interdépendance entre les modes. 
collectifs du mouvement nucléaire et le mouvement des particules forme 
la base du modèle unifié (12) (52) (57). 

Nilsson (57) a étudié le mouvement intrinsèque en supposant que les 
nucléons se meuvent indépendamment dans un potentiel commun non! 
sphérique, lentement variable et à symétrie axiale. On considère um 
potentiel d’oscillateur harmonique anisotrope auquel est ajouté um« 


(Bibliographie : (15) (32) (33). 
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terme de couplage spin-orbite et un terme favorisant les grandes valeurs 
du moment angulaire orbital, afin de tenir compte du fait que la 
meilleure forme de potentiel pour le modèle des couches est un potentiel 
diffus, intermédiaire entre un potentiel d’oscillateur pur et un puits 
carré ; 1l est, de plus, tenu compte que la matière nucléaire est relati- 
vement incompressible, la déformation se faisant donc à volume cons- 
tant. L’hamiltonien de la particule individuelle s'écrit : 


H—H°+ Hs-+ CLS + DÉ 


où H$ est l’hamiltonien de l’oscillateur harmonique isotrope, Hs la par- 
tie de l’hamiltonien qui représente le couplage de la particule à 
l’axe oz’ de la déformation et où les paramètres C et D sont ajustés de 
façon à reproduire aussi fidèlement que possible la suite des niveaux 
du modèle des couches ordinaires quand le paramètre de déformation à 
tend vers zéro. Les fonctions de base utilisées sont les fonctions propres 
de H$ qui sont caractérisées par les nombres quantiques N, /, À, >; 
N est le nombre total de quanta de l'oscillateur, / le nombre quantique 
du moment angulaire orbital, À le nombre quantique de projection cor- 
respondant sur l'axe oz’ et Z la composante du spin intrinsèque sur ce 
même axe. Dans le problème de l’oscillateur harmonique aniso- 
trope, /, À, Z ne sont pas de bons nombres quantiques ; par contre 
Q projection du moment angulaire total de la particule sur l’axe de 
symétrie est une constante du mouvement. La solution s’écrira donc 
comme une combinaison linéaire des fonctions de base | N/AZX ) 
avec O — À + X, les coefficients 4. À du développement étant déterminés 


pour différentes valeurs du paramètre de déformation. Au voisinage 
de 3 — 0 la représentation est celle du modèle des couches sphéri- 


ques : | N/7Q }. Cependant une représentation plus appropriée à 


- l'étude des régions de grande déformation s'obtient en prenant pour 


fonctions de base les solutions de l’oscillateur harmonique anisotrope 
en coordonnées cylindriques. Le mouvement du nucléon se sépare alors 
en une composante parallèle à l’axe de symétrie — n, étant le nombre 
de quanta de l’oscillateur suivant l’axe — et une composante perpendi- 


. culaire à cet axe, n; = N — n,; étant le nombre quantique correspon- 


dant ; les fonctions de base s’écrivent alors | Nn,AZ} avec la condi- 


» tion Q — À + YX. 


Probabilités des transitions électromagnétiques. — La structure intrin- 


» sèque yà affecte les probabilités de transition liées au changement d'état 


d’une particule, ainsi que les transitions rotationnelles Mr. Les coeffi- 
cients 4A du développement de la fonction d'onde de l’état intrinsèque 


* étant fonction de la déformation à l'équilibre, la probabilité de transi- 
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Annales de Physique, 1961. 7h 


et £ \ ” 
AT A ET ns CERN PET SE ST 


ee an à nt 


Le 


2 ps 


SL à 


A - { 
Lt à ES 


7 


# 


Es CE 


1198 ROBERT MANQUENOUILLE 


qu’un faible changement de la déformation peut l’affecter considérable- 
ment. D'autre part, on constate qu’un certain nombre de transitions 

sont retardées, bien qu’elles ne soient pas interdites par la règle des 
sélection K (53). L'apparition de transitions Er de faible énergie retar- 

dées d’un facteur 104 en moyenne (69) — dont le modèle des couches 

ne peut expliquer l'existence même — s'interprète logiquement dans la 

description des niveaux d’excitation de la particule impaire, dans un 

puits de potentiel sphéroïdal. La séparation possible du mouvement de 

la particule en deux composantes, pour les noyaux fortement déformés, 

implique, en effet, l'existence de règles de sélection spéciales associées 

à la structure y. Ces règles de sélection asymptotiques rendent biens 
compte, qualitativement, du ralentissement des transitions considé- 

rées (1) (52) (78). En particulier, dans les cas des transitions Ex 

(ex. 1Tb), l’une au moins de ces règles est toujours violée. Ces transi- 

tions ont récemment fait l’objet d'une étude (77) qui montre que la 

plupart des résultats expérimentaux sont en bon accord avec les calculs 

théoriques basés sur la description considérée. Cependant, l'effet des 

interactions résiduelles entre les nucléons n’ayant pas été inclus dans 
, le potentiel moyen pour le calcul des fonctions d'ondes il subsiste quel-# 
ques divergences. D'autre part, comme il n’est pas tenu compte des 

possibilités d'interaction entre niveaux d'excitation intrinsèque diffé- 

rente, les probabilités de transition calculées sont identiquement nulles 
dans le cas d'interdiction K ; l'expérience montre qu’elles demeurent, 
‘en fait, finies. 


CHAPITRE III 


Techniques expérimentales. 


"dE Ds 


A) Généralités. 


Au début de nos travaux nous avons eu à notre disposition un circuit 
de coïncidences rapides, du type décrit par R. E. Bell et coll. (8), cons- 
truit au laboratoire par A. Knipper (40), auquel nous avons apporté 
de nombreuses améliorations (fig. 1). 

Les premiers photomultiplicateurs utilisés furent les tubes 1P21 : 
mais les travaux que nous rappellerons ont été effectués avec les 
tubes RCA681r0, les résultats ayant été beaucoup plus satisfaisants. 
Il faut cependant noter qu’un tel appareillage s’est révélé inadéquat . 
dans un certain nombre de mesures. En particulier, l’absence d’ampli- 
ficateurs linéaires « antioverload » nous a considérablement gêné dans 
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certaines expériences. Ainsi, il n’a pas été possible de relever la 
courbe de résolution prompte lors de la mesure de la vie moyenne du 
niveau excité à 145 keV du “Pr (fig. 9). D'autre part, une courbe de 
résolution s’obtenait point par point ; toute expérience devait donc être 
inévitablement de longue durée pour pouvoir accumuler une statistique 
suffisante. Or, les instabilités de la voie rapide ont toujours été une 
préoccupation majeure, et c’est avec beaucoup de difficulté qu'il a été 
possible de réaliser quelques mesures nous donnant satisfaction. Nous 
avions aussi tenté, avec ce circuit, l’étude du noyau !5ln (fig. 21 à 24), 
mais en raison du faible pourcentage des rayonnements intéressants, 
nous n'avons pu obtenir qu'une valeur approximative de la vie moyenne 
du niveau à 595 keV. 

Nostravaux principaux sont ceux réalisés avec le convertisseur temps- 
amplitude (23) (fig. 2) qui, lorsque nous avons disposé d’un analyseur 
multicanaux, nous a permis d'enregistrer les courbes de résolution dans 
leur ensemble, améliorant ainsi considérablement la précision de 


- mesure. D'autre part, le remarquable comportement des photomulti- 


plicateurs 56AVP de la Radiotechnique et, une meilleure utilisation 
des impulsions, nous ont permis d'atteindre des temps de résolution 
proches de la limite théorique, mettant à notre portée des mesures 
directes de périodes dans le domaine de 10-15 : (fig. 7, 15, 28). Nous 
avons alors eu à notre disposition un excellent équipement auxiliaire 
(amplificateurs, alimentations très haute tension) qui a facilité notre 


tâche. 
. . .. : . 
B) Les circuits de coïncidences rapides. 


I) Le circuit conventionnel. — Le schéma d'ensemble du circuit 
“est montré figure 1. Le fonctionnement du circuit de coïncidences 
rapides proprement dit, inspiré du schéma de Bell et coll. (8), est le 
suivant. On ne considérera qu’une voie, puisque le circuit est symé- 
trique. Les impulsions négatives recueillies à l’anode du photomultipli- 
cateur 6810 (ex. PMr) sont appliquées à travers un condensateur à haut 
“isolement à la grille d’une penthode 6AK5 dont le courant au repos est 


» de l’ordre de 8 mA ; ce courant anodique s’annule pour une polarisation 


de la grille de commande de l’ordre de — 3 V. Le gain du photomulti- 
plicateur est suffisant pour que les impulsions négatives puissent 


| bloquer le tube 6AK5 qui agit donc comme tube limiteur. L'’impulsion 


» positive ainsi mise en forme en amplitude est dirigée par l'intermé- 


“diaire d’un câble coaxial, d'impédance caractéristique voisine de 100 Q, 
“vers l'extrémité d’une ligne coxiale à air, adaptée à l'impédance 
* du câble d’amenée, qui permet de varier le chemin électrique parcouru 


par l'impulsion grâce à un chariot mobile solidaire d’un curseur C en 
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contact électrique avec le conducteur central de la ligne à air. Arrivées 
en C, l'impulsion limitée se propage dans le câble coaxial court-circuité 
de 50 Q à l'extrémité duquel elle subit une réflexion avec changements 
de signe. Finalement, pour une voie donnée, l'impulsion résultante 
en C est une impulsion mise en forme en amplitude et en durée, cette 
dernière étant déterminée par le temps 2t mis par l'impulsion pour 
accomplir le trajet aller et retour dans le câble court-circuité. Il est” 
important de noter que — vu de ce dernier câble — l'adaptation est 
réalisée en C; l’impulsion réfléchie ne subit donc pas de réflexions 
ultérieures en ce point. D'autre part, les impulsions qui se propagent 


Echelle 3 | 

a n | 

Cable Coaxial ï | 
court-circuite 


mir 


Echelle 2| 


Fig. 1. — Schéma fonctionnel du circuit conventionnel. 
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vers les limiteuses sont absorbées dans les charges de plaque de 100 QG" 
l'adaptation d’impédance étant, là aussi, réalisée. Ainsi, en considérant 
les deux voies et en supposant que les chemins électriques entre les 
photomultiplicateurs et le point C sont égaux, deux impulsions parfai” 
tement coïncidentes à l’anode des photomultiplicateurs se traduisent» 
par la naissance en C de deux impulsions standard simultanées, idéa 
lement deux marches. Comme les longueurs de câbles, séparant | 
point C des photomultiplicateurs, n’ont pas d'autre fonction que celle 
d'introduire un retard entre les deux voies, il est clair que le circui 

formé par les deux limiteuses avec leurs charges de plaque de 100 2 
et la charge commune constituée par le câble court-circuité de 50 Q A 
un circuit de Rossi rapide. La valeur équivalente de la charge de plaqu 
commune aux deux tubes 6AK5 étant de 25 Q, donc beaucoup plu 


Ç 
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faible que la résistance interne de ces tubes, le circuit de coïncidences 
est, au point C, purement additif. L’amplitude d’une impulsion isolée 
est d'environ 0,2 V et celle d’une coïncidence de 0,4 V. La diode qui 
suit agit essentiellement comme élément non linéaire afin d’assurer une 
discrimination nette entre les impulsions isolées et les impulsions de 
coïncidence ; sa tension de polarisation est donc soigneusement choisie, 
afin que le rapport de l'amplitude du signal de coïncidence parfaite à 
celle du signal isolé provenant de la transmission capacitive de la diode, 
soit aussi élevé que possible. Pour les temps de résolution les plus 
courts utilisés avec ce circuit (2r, = 2 à 3.109 s) ce rapport a toujours 
été supérieur à 6. Le choix d’un type de diode au germanium n’a jamais 
été critique ; nous avons indistinctement employé aussi bien les diodes 
Westinghouse G52 que les diodes Philips 0A85. Si on étudie le spectre 
des impulsions à la sortie de l’amplificateur de la voie rapide, qui 
correspondent aux rayonnements émis par une source radioactive telle 
que %Co ou Na, on constate qu'il contient non seulement une raie de 
* coïncidences, mais aussi une distribution correspondant aux impulsions 
isolées d'amplitude E ainsi qu’une distribution centrée autour du 
niveau 2E ; cette dernière est due à l'intégration dans l’amplincateur 
linéaire de deux impulsions isolées dont le décalage dans le temps est 
inférieur au temps de montée de l’amplificateur. Comme la constante de 
temps à l’anode des photomultiplicateurs est de 1077 s, l'intégration 
de plus de deux signaux isolés n’est pas possible. La discrimination 
qui suit l’amplification a ainsi pour but de ne laisser passer que les 
impulsions de coïncidence ; évidemment la stabilité du seuil de discri- 
“ mination est très importante car elle a une incidence directe sur le temps 
de résolution. 
Cependant ce circuit doit être complété par des circuits auxiliaires 
permettant d'effectuer une sélection d'énergie. Celle-ci ne peut se faire 
avant l'opération de coïncidence rapide puisqu'elle introduit des fluc- 
… tuations de temps de l’ordre de 1077 s. Elle est réalisée dans les voies 
… latérales où, après amplification des signaux positifs recueillis sur une 
» dynode des photomultiplicateurs, un analyseur à un canal permet de 
… choisir la zone d'énergie intéressante. Bien sûr, on s’assure au préalable 

que les impulsions anvdiques correspondant à ces énergies sont effecti- 
* vement limitées, ce qui est réalisé si les temps nécessaires pour que ces 
» impulsions bloquent les limiteuses sont petits par rapport à 2. Les 
informations provenant des deux voies lentes latérales et de la voie 
* rapide centrale sont alors dirigées vers un circuit de coïncidences triples 

dont le temps de résolution est relativement long (27+—5.10778). 
“ Toute information issue de ce circuit correspond donc à une coïnci- 

 dence rapide associée aux sélections d'énergies effectuées dans les voies 

latérales. 
\ Supposons pour simplifier qu’un rayonnement 1 détecté par le photo- 
… multiplicateur 1, d'intensité constante durant le temps de mesure, 
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alimente un niveau nucléaire qui se désexcite par le rayonnement 2. La 
probabilité de désexcitation du niveau au temps #, par unité de temps, 


s'écrit : dP/dt — etre où + est la vie moyenne du niveau ; cette proba-# 


bilité est maximum au temps t — 0. Donc, pour une position du cur- 
seur C correspondant au zéro électrique (chemins électriques égaux 
jusqu’en C pour les impulsions délivrées par les deux compteurs et 
associées aux sélections d'énergies latérales) le nombre des coïncidences 
rapides est maximum. Supposons de plus que la vie moyenne du niveau 
nucléaire soit plus longue que le temps de résolution du circuit rapide. 
Si on déplace le curseur de façon à augmenter de At le trajet parcouru 
par le rayonnement 1, on enregistre dans cette nouvelle position le 
nombre de coïncidences provenant de la désexcitation du niveau un 
temps At après sa création. Ainsi on obtient, point par point. la courbe 
de décroissance du niveau nucléaire en fonction du temps. Cette 
méthode de coïncidence retardée est donc une méthode différentielle 
puisqu'elle mesure directement le phénomène étudié. 


Il) Le convertisseur temps-amplitude. — Le circuit précédent est 
depuis peu supplanté par une nouvelle technique (13) (14) (23) (29) 
(35) (54) (62) (65) (70) qui ouvre un champ de mesure jusqu'ici diffici- 


lement accessible. Comme pour le circuit conventionnel nous en donne- 


Base de temps: 
Coaxial Court-circuite L 


Analyseur 
100 Canaux 


Fig. 2. — Schéma fonctionnel du convertisseur temps-amplitude. 
CF : cathode follower, 
WCF : White cathode follower. 
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rons une description sommaire nous attachant surtout à mettre en relief 
ce qui distingue les deux méthodes. 

Les impulsions recueillies à l’anode des photomultiplicateurs 56AVP 
sont transmises, par l’intermédiaire de tubes à cathodes asservies et de 
câbles coaxiaux de 197 Q, où l'air constitue la diélectrique, vers des 
limiteuses E180F, dont le courant statique est de l’ordre de 20 mA, qui 
effectuent la mise en forme en amplitude. Les plaques de ces deux 
limiteuses sont directement réunies et la charge commune est constituée 
par le câble court-circuité de 197 Q en parallèle sur une impédance 
identique assurant l'adaptation. Le circuit rapide est donc encore un 
circuit de Rossi. L’amplitude d’une impulsion isolée limitée est d’en- 
viron 2 V et celle d’une coïncidence de 4 V. A ce stade, les conditions 
sont donc déjà beaucoup plus favorables, l'amplitude d’une coïncidence 
étant environ dix fois plus grande que dans le cas du circuit classique. 
La discrimination entre les impulsions isolées et les coïncidences était 
réalisée dans le circuit précédent en utilisant une diode au germanium 
polarisée. Celle-ci a l'avantage de fonctionner avec des signaux relati- 
vement petits, mais son fonctionnement n’est jamais parfaitement stable 
et on ne peut éviter une transmission capacitive des signaux isolés. Cette 
opération est effectuée ici en utilisant un tube Er8oF bloqué au repos, 
pour lequel le courant-grille ne commence à s'établir que pour une 
tension-grille de 0,5 V environ. Le tube fonctionne en amplificateur à 
seuil rapide, la charge de plaque étant de 100 Q. La polarisation néga- 
tive de la grille de commande est ajustée de façon à éliminer les impul- 
sions isolées, même après amplification ultérieure. Les impulsions 
négatives rapides de 1,2 V environ recueillies sur la plaque sont ensuite 
appliquées à un second tube E180F opérant en limiteuse et qui assure 


… ainsi une amplitude bien constante des impulsions de coïncidence, 


même si l'amplitude des signaux délivrés par les premières limiteuses 
varie pour un taux de comptage élevé sur les photomultiplicateurs. 


D'autre part la constante de temps dans le circuit de plaque est choisie 


beaucoup plus grande que la durée des impulsions de coïncidence. Le 
tube effectue donc l'intégration de ces impulsions. 

Soient deux impulsions parfaitement coïncidentes à l’anode des 
photomultiplicateurs. En introduisant dans la voie 1 un retard supplé- 
mentaire égal à la moitié de la durée At des impulsions court-circuitées 


(At= 2L/0,95 c), ces deux impulsions se recouvrent donc par moitié 
dans le temps, sur les plaques des limiteuses, suivant le schéma ci-après. 


7 TOR EUcE Les né ai Tension de blocage 


a dela limiteuse 
àv L = Seuil de polarisation 


V2 kvolts 


Schéma. — Tension de blocage de la limiteuse et seuil de polarisation. 


la longueur L du câble court-circuité étant d’environ 5 m, d’où pour la 


réalisée lorsque la vie moyenne du niveau nucléaire est beaucoup trop 
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mt 


Ainsi l’action combinée de la lampe bloquée et de la limiteuse intégra- 

trice revient à éliminer les impulsions isolées et à effectuer l'intégration 4 
d’une tranche Av — 1 V dans l'impulsion de coïncidence. Lorsques 
l'impulsion fournie par la voie 2 a un retard 5 sur l'impulsion 1, il este 


clair que la zone commune aux deux impulsions est plus grande et que 


l'amplitude de l'impulsion recueillie sur la plaque de la Hmiteuse : 
intégratrice augmente. Comme cette amplitude est reliée linéairement 
au décalage à dans la région située hors des montées et des descentes 
des impulsions qui se superposent, la mesure de la vie moyenne d'un 
niveau nucléaire revient donc à observer le spectre d'amplitude des 
impulsions issues du convertisseur et à l’étalonner en temps. En ce 
point, cependant, les impulsions sont de faible amplitude ; elles sont 4 
donc dirigées à travers un « White cathode follower » vers un amplifi-4 
cateur linéaire dont les signaux de sortie sont ainsi analysés avec des 
appareils conventionnels. Nous avons déjà décrit le rôle Joué par les 
circuits latéraux. La sélection — dans le spectre d'amplitude des impul- 
sions de coïncidence rapide — des impulsions associées aux restrictions 
d'énergies imposées par l'expérience, se fait à l’aide d’un circuit de 
coïncidences doubles lentes et d’un circuit « porte ». Le phénomène“ 
étudié se déploie ainsi automatiquement dans son ensemble sur l'écran 
d’un analyseur multicanaux. 


Lors de la mesure de vies moyennes courtes (T1,2— 1 à 3.107 s) 


ir À potion 


largeur des impulsions limitées : 2L/0,95 c — 3,5.10-8 s. Cette lon-« 
gueur doit être judicieusement choisie afin d’être adaptée à la sensibilité 
de la mesure. D'ailleurs, délimitant le domaine d'étude de la décrois- 
sance du niveau nucléaire, elle constitue une base de temps. 


C) Aspects théoriques et expérimentaux 
du fonctionnement d’un circuit rapide. 
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1) Le temps de résolution. — Supposons que les deux compteurs 
détectent des événements qui sont en coïncidence prompte, condition M 


courte pour pouvoir être mesurée par le circuit de coïncidences. Si le 
circuit était parfait — il faut entendre l’ensemble du dispositif expéri- 
mental — la distribution dans le temps des impulsions de coïncidence” 
pour le circuit conventionnel que nous avons décrit devrait étre une 
courbe rectangulaire de largeur égale au double du temps nécessaire 
pour accomplir le trajet aller et retour dans le câble court-circuité. En 
réalité, la distribution n’est pas rectangulaire en raison de fluctuations 
de temps possibles et l’on définit le temps de résolution 2r, du cireuit. 
par la largeur à mi-hauteur de la courbe de résolution prompte obtenue. 
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Négligeant les fluctuations de temps de transit dans les photomulti- 


plicateurs, Post et Schiff (60) ont calculé le temps moyen #, s'écoulant 
entre le passage d’un rayonnement nucléaire dans le scintillateur et 
la détection du Qième photoélectron à l’anode du photomultiplicateur, 
en admettant que les impulsions qu’il fournit suivent une distribution 
de Poisson de valeur moyenne : y(t) — R(1 — e-t/r). 

Ils trouvent : 


Valeur à laquelle est associée la variance : 


DRE Te à 
= (ln) = np 1°) I Ho + ,.. b. 
Dans ces formules + est la vie moyenne de la fluorescence du scintilla- 
teur et R le nombre total de photoélectrons émis dans la scintillation et 
»les approximations suivantes sont faites : R 5 1 et R > Q. 
Ainsi, la plus petite fluctuation possible dans cette approximation est 
obtenue si Q — 1, c’est-à-dire si le système de coïncidence est suffi- 
.samment sensible pour être actionné par le premier photoélectron. De 
même il faut que + soit aussi petit que possible et R aussi grand que 
possible, soit une bonne collection des photons lumineux émis par le 
scintillateur et une photocathode ayant un bon rendement quantique. 
_ Pour des rayonnements de faible énergie la fluctuation due à l’émis- 
sion statistique des photoélectrons semble en effet être prépondérante 
devant un effet possible dû au photomultiplicateur pour des scintilla- 
“teurs lents (ex. Nal). Pour nous en assurer nous avons étudié les courbes 
“des coïncidences promptes, obtenues avec le circuit conventionnel, pour 
“une source de %Co (24). L'un des compteurs (PM 6810) était équipé 
d’un scintillateur plastique NE102 (+ — 4.10 s) et sur cette voie les 
“impulsions les plus grandes étaient sélectionnées ; l’autre compteur, 
équipé d’un scintillateur inorganique Nal(Tl) (+= 2,5.1077 s) était 
‘associé à un analyseur à un canal qui permettait de sélectionner les 
“impulsions correspondant à des électrons de recul d'énergie, 35, 53, 84, 
142 et 290 keV. Les courbes de résolution obtenues tendent vers zéro 


“comme exp — (t/t,) et la valeur de t, est déterminée comme une vie 
moyenne, par l'étude de la décroissance linéaire en coordonnées semi- 
“logarithmiques. Les valeurs trouvées suivent une loi sensiblement 
“linéaire en coordonnées logarithmiques (fig. 3), comme le suggère la 


“relation donnant {, au premier ordre : 


log to = log ? — log E 


“8 Q=KkE, k étant le nombre de photoélectrons produits par keV 
d'énergie dissipée dans Île cristal. Les résultats de la figure 3 donnent 
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Q/k 0,5 MeV. Compte tenu de la sensibilité de la photocathode du 
photomultiplicateur 6810 et du spectre ‘d'émission du cristal Nal la 


valeur = 2 paraît raisonnable. On en déduit que le système de coïns 
cidence est sensible au signal produit par le premier photoélectron créé 


à la photocathode du photomul® 


tiphcateur. 


Le} 

1 Mais les valeurs de t, tirées 
50. de l’étude des courbes de réso: 
| ? droite de pente -1 lution pour des énergies plus 


élevées s’écartent notablement 
de cette relation linéaire. Une 
analyse plus complète des fluc= 
tuations s'impose, qui tienné 
compte des fluctuations dues 
au photomultiplicateur. 

Si le photomultiplicateur 
n’introduisait aucune dispersion 
de temps, une impulsion lumis 


0 neuse à front raide appliquée 
10 20 40 60 100 200 E (keV) Ê 5 

simultanément sur toute la sur- 

Fig. 3. — Seuil du circuit électronique face de la photocathode provo= 


(circuit conventionnel). querait à l’anode une impulsion 


électrique à front raide (au 

temps d'établissement du courant dans l’anode près). Cette condi- 
tion d’isochronisme dans le temps de transit des électrons issus de 
la photocathode, n’est jamais satisfaite, pour diverses raisons. | 
1° Les trajets parcourus par les électrons issus de points différents 
de la photocathode, pour atteindre la première dynode, sont différents® 
20 Les électrons partent de la photocathode avec des vitesses initiales 


différentes en amplitude et en direction, leur énergie cinétique moyenne 
étant de l’ordre de 0,4 eV. Ÿ 

30 Divers trajets élémentaires sont possibles entre dynodes successives 
du photomultiplicateur ; dans ce cas, il existe cependant une compen* 
sation partielle entre parcours longs et courts entre étages successifs. # 

4° A cette dispersion géométrique s’ajoute un effet dû à la dispersion 
des vitesses initiales, comme dans le cas des photoélectrons. Cet cEetl 
qui est proportionnel à la racine carrée de l'énergie, est plus important 
pour les électrons secondaires, car leur énergie cinétique moyenne est 
de l’ordre de 3 eV. 

La résultante de tous ces écarts d’isochronisme, et de la dispersion 
liée au gain du photomultiplicateur, fait que le temps de montée et la 
durée de l'impulsion anodique ont une limite inférieure finie, dans 14 
condition d’éclairement exposée précédemment. 


Divers auteurs (7) (48) ont tenu compte de cette dispersion qu 
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s'ajoute à celle liée à l’ensemble scintillateur-photocathode (60) pour 
développer une théorie du temps de résolution qui soit en accord avec 
les résultats expérimentaux. Mais ils ont négligé l'effet de la largeur à (1) 
de l’impulsivn anodique correspondant à la réponse du photomultipli- 
cateur à un photoélectron issu de la photocathode. Or, l'impulsion de 
courant recueillie à l’anode du photomultiplicateur comme conséquence 
de l’éclairement de la photocathode suivant la loi : I(4) = R/r.e-tfr, 
résulte de l’action combinée de I(t) et de la loi de forme de l'impulsion 
anodique due à un photoélectron. 

Tenant compte de la largeur À de cette dernière impulsion, définie 
comme le second moment de la distribution correspondante, Gatti et 
Svelto (19) ont récemment développé une théorie du temps de résolution 
avec laquelle nos résultats expérimentaux — obtenus avec le convertis- 
seur temps-amplitude — semblent comparables. Il faut noter que lors- 
qu'on utilise des scintillateurs rapides les deux constantes + et À sont 
sensiblement du même ordre. Il n’est donc pas correct de dire que le 
système de coïncidence rapide 
— dans le cas où ce système 
réagit à une charge déterminée 
aecumulée sur la capacité 
d’entrée d’un tube limiteur — 
est actionné par le premier ou 
deuxième, etc., photoélectron. 
En réalité, les électrons ne peu- 
vent être distingués qu’à la 
photocathode et la charge déve- 
loppée à la sortie du photo- 
multiplicateur est en fait due 
à une contribution pondérée de différents photoélectrons. Suivant la 
référence citée, nous rappelons les différentes variances dues au photo- 
multiplicateur. | 


Variance du centre de gravité : 


# 


Amplitude 


Réponse moyenne & 1 photoélectron 


2 
[o} 
& dd 2 
> — 62 (:+i) 


EX 


2 = (n = 1)o%: 


… Variance relative de À : 


ï 3 
Pr pan LÀ 2 d 


É (?) Nous conservons la notation de l’article original (19). 
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Variance relative du gain A du PM : 


2 I 


Gr ph 


où 6°, et 03, sont les variances des variables aléatoires associées respec- 
tivement au temps de transit d’un photoélectron entre la photocathode 
et la première dynode, et au temps de transit entre dynodes successives ; 
n est le nombre de dynodes y compris le collecteur et g le coefficient 
d'émission secondaire supposé égal pour toutes les dynodes. 

Diverses méthodes expérimentales sont décrites par ces auteurs. Dans 
celle que nous utilisons, qui correspond au cas B, la variation de la 
variance totale en fonction de la fraction C/R du nombre total moyen 
de photoélectrons émis dans la scintillation qui actionne le système de 
coïncidence, est caractérisée par un minimum très accusé dépendant 
fortement de À: cette méthode est donc très sensible aux sélections 
d'énergies. C’est pourquoi toutes nos mesures de périodes courtes ont 
été réalisées avec des sélections d'énergies très étroites. 


Il. — Les courbes de résolution. 


* 


a) Les courbes promptes. — Les événements détectés étant en coïn: 
cidence instantanée, la distribution dans le temps de ces coïncidences, 
telle qu’elle nous apparaît à la sortie du convertisseur temps-amplitudé: 
permet donc une étude directe des fluctuations de temps du dispositil 
expérimental. Il apparaît en effet, d’après l'exposé précédent, que cette 
courbe sera — idéalement — de forme gaussienne et que sa largeur 
mi-hauteur, c'est-à-dire le temps de résolution 2r, de l'appareillagé 
est directement reliée à la variance totale selon la relation : 27, = 2,366 

Relevée en coordonnées semi-logarithmiques cette courbe est don 
une parabole pour laquelle il est facile de calculer la période instri 
mentale {172 associée à la tangente en un point situé à deux décade 
au-dessous du maximum. On trouve : #4y2 = 0,1.2%9. É 

C'est bien ce que nous avons observé expérimentalement, le fac 
teur o,1 étant en fait remplacé en moyenne par le facteur 0,11 à 0,12 
Le temps de résolution 27, a été étudié avec une source de &Co. Le 
photomultiplicateurs utilisés étaient des tubes 56 AVP de la Radio 
technique — vue par des scintillateurs plastiques NE 102 — tube 
spécialement étudiés pour réduire au minimum les écarts d’isochro 
nisme (59). Ainsi, pour ce tube, les fluctuations de temps dépenden 
surtout du multiplicateur et non de l'optique d’entrée, contrairemen 
aux tubes usuels. Les caractéristiques de l'impulsion anodique corres 
pondant à un photoélectron ont été étudiées par Koechlin (41). Pou 
une tension de 3 000 V, le temps de montée et la largeur à mi-hauteu 


È 


4 
2 À 


à 4 
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de l'impulsion sont égaux à 2.10-°s. En sélectionnant dans chaque 
voie latérale une énergie de 900 keV à 5 p. 100 près nous avons obtenu : 


270 exp = (4,10 L0,20).10-Û 8 #12 — 4,5.10-1 s — 0,11.2%. 


Cette valeur expérimentale de 2x, est en accord avec l’estiriation théo- 
rique déduite des résultats de Gatti et Svelto. En supposant : 


D ne sn) 10 So 0.10 Ds: CR = 0,070. R—/50 


on obtient : 
PT Qu I0 ES: 


Il est important de remarquer que le temps de résolution est unique- 
ment. limité par les fluctuations de temps. Il s’agit donc d’un temps de 
résolution ultime dans des conditions expérimentales définies. Il doit 
être possible de le réduire en utilisant des scintillateurs plus rapides et à 

»* rendement lumineux plus élevé que ceux que nous avons utilisés. Les 
» dimensions de nos scintillateurs — hauteur 20 mm, diamètre 15 mm — 
rendent négligeable une dispersion éventuelle due au chemin optique 
parcouru par les photons lumineux avant d'atteindre la photocathode. 
Enfin, la dispersion provenant des circuits électroniques proprement 
dit — résolution intrinsèque de l’ordre de 10-1 s — n'intervient pas 
. d’une manière appréciable. 


b) Courbes retardées. — Soient P(x) la courbe de résolution prompte 

et F(x) la courbe retardée relevées pour des sélections d’énergies rigou- 

” reusement identiques. Soit f(£) la probabilité d'émission d’un événement 

- retardé dans l'intervalle de temps dt, au temps t après l’émission pri- 

maire. Si P(x) et F(x) sont considérées comme étant des distributions 
différentielles de probabilité on obtient (55) : 


F(z)= [7 ?HOP(E— node. 
- Comme f(t) — 1/7.e-#lr pour { > o et f(t) — o pour { < o on trouve : 
d P(x) 
2 LF(œ)=— ir} |. 


Ainsi le maximum de F(x) est situé à son intersection avec P(x) et dès 
. que F(x) > P{x) la vie moyenne + se déduit de la pente de F(x) tracée 

en coordonnées semi-logarithmiques. 
De même : 


Î : : FUME Î 2 æP(x)dx + [+ "4oae 


| Cette dernière relation est fort utile quand la pente de la courbe F(x) 
 — dans la représentation considérée — est du même ordre que celle 


# 


de dote À 
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de P(x). La valeur de la vie moyenne est donnée par la distance des 
abscisses des centres de gravité des surfaces limitées par les courbes F(x); 
P(x) et l’axe des abscisses. Une relation beaucoup plus générale due à 
Bay (6) fait intervenir des moments d'ordres supérieurs. Nos résultats 
expérimentaux ont surtout été interprétés en utilisant l'analyse directe 
de la pente de la courbe F(x). Nous avons pu pousser cette analyse 
simple jusqu’à des valeurs proches de 1071 s, car les sélections d’éner: 
gies s’y prêtaient. Il est évident que l'étude du décalage des centres de 
gravité demande — dans ce domaine des temps très courts — infini 
ment de précautions expérimentales. Il faut en particulier éviter au 
maximum les dérives, ce qui est difficile dans des mesures de longue 
durée, si l’on veut que le résultat ne soit pas entaché d’une trop grande 
erreur. Or, en raison d’imperfections sensibles du convertisseur nous 
avions intérêt à utiliser la méthode directe du point de vue précision 
statistique de la mesure. Notons qu’une autre cause d’imprécision dans 
la détermination d’une vie moyenne par la méthode des centres de 
gravité est due à la difficulté de réaliser des sélections d'énergies iden= 
tiques pour F(x) et P(x) et au besoin de chiffrer la correction éven: 
tuelle (24). 

Dans le domaine de mesures où F(x) n’est pas très supérieure à P(x), 
une autre méthode (6) permet de calculer la vie moyenne + selon la 
relation : f 

B 
2 = |? { Fa) — P(x) | def F(A)—F(B) |. | 
Les bornes A et B étant choisies dans une zone où les statistiques sont 
bonnes pour les deux courbes. 


CHAPITRE IV 
» 
Résultats expérimentaux. f 
A) Généralités. t 
es expériences que nous décrivons se partagent en deux groupes que» 


se n'avons pe Me à se du plan adopté qui classe les expé- 
ces par ordre de multipolarité. Ainsi certai ri ’ont 
qu'une valeur illustrative, tee un test ne % Rte ee 
l'appareillage. Elles ont d’ailleurs été entreprises dans ce but Elles! 
montrent aussi la supériorité du convertisseur temps-amplitude sur lé 
circuit  lent-rapide » classique. Au besoin, nous rendons compte des 
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certaines données théoriques plus récentes. Ces expériences ont trait 
aux noyaux suivants : Æ2W (fig. 4 et 5) — MPr (fig. ÿ et 10) — 
POYD (Hg. 17 et 18) — ITa (fig. 20). Les expériences principales de 
cette thèse concernent ainsi les noyaux : 15Tb (fig. 7) — 14#%Pr (fig. 12 
et 13) — pen (Big. 15) — Mn (fig. 24) et 27PD (fig. 28). 

L'expérience se rapportant au ?®TI a été classée dans le paragraphe 

« Transitions dipolaires magnétiques », quoique la composante E2 soit 

Fe importante, en raison de la discussion sur les transitions Mr inter- 
ites. 


B) Test de l’appareillage. 
Période du niveau excité à 1290 keV du ‘5W. 


Le noyau ?W est obtenu dans la désintégration 8 du 18Ta(111 jours). 
La vie moyenne du niveau excité à 1 290 keV a été mesurée par 
“Sunyar (71) par l'étude des coïncidences différées entre une partie du 
spectre $ et une partie de la distribution Compton des rayons y de 
haute énergie. Le résultat publié est : T9 — (1,02 + 0,05).10 s. 
Cette mesure a été confirmée (47). 

Nous avions entrepris cette mesure, il y a quelques années avec le ‘ 
circuit conventionnel en adoptant une procédure analogue à celle 
décrite. Les rayonnements B et y étaient détectés dans des scintilla- 
teurs NE 102 associés à des multiplicateurs 6810. La figure 4 montre 
les courbes prompte et retardée obtenues. On en déduit : 


T172 — {1,03 + 0,06).10°8. 


Cette mesure a été reprise lors de la mise au point du convertisseur 
temps-amplitude (fig. 5). La statistique a été grandement améliorée... 
Le résultat plus précis T172 — (1,03 + 0,03).10—° s est toujours en 
‘accord avec la mesure originale. De plus cette expérience a constitué 
une preuve de la linéarité du convertisseur. 


Discussion. — Le 1#2W est un noyau très déformé dont le schéma 
de niveaux très complexe se clarifie quand on y distingue quatre bandes 
de rotation (2). Le niveau à 1 290 keV est identifié comme l’état de base 
“de la bande K — 2- avec les niveaux 2, 3-, 4-. Tenant compte des 
“ntensités relatives des rayunnements par lesquels ce niveau se désex- 
“cite, on constate que la probabilité de transition du rayonnement E2 
de 67,7 keV (22- — 22+) est plus faible d’un facteur 4.10? que celle 
“déduite de la formule de Moszkowski. Ce faible ralentissement inha- 
bituel est probablement lié au fait que-le 12W est un noyau pair-pair. 
+ Le moment d'inertie de la bande associée au niveau de 1 290 keV est 
légèrement supérieur au moment d'inertie de la bande de rotation de 
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2 To= 25,10 ° sf 


Nb. de Coincidences 
T19=(1034 006). 40" 95. 


100 
50 
40 
5 
Retard sur 
2 = 
la voie à 


1 
021 
Fig. 4 — Période du niveau excité à 1 290 keV du 182W, 


Mesure effectuée avec le circuit conventionnel. 


Nb. de Coincidences 


100 


50 
Largeur de Canal: 247.40 Os. 


10 20 302700 
Fig. 5. — Période du niveau excité à 1 290 keV du 182W. 


Mesure effectuée avec le convertisseur temps-amplitude. 
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l'état fondamental, ce qui est en accord avec la tendance générale 
observée pour des configurations ayant des particules non appariées. 
Les données expérimentales concernant les bandes de rotation K = 2- 
dans les noyaux lourds pair-pair sont d’ailleurs assez rares. Ces états 
peuvent être interprétés comme états de vibration octupolaire. Il ya 
quelque évidence de leur apparition systématique ainsi que de leur 
Papi … rotation associée (Ex. : “5m, DT Ne EOs) et (ST, 

Cm, Cm, #0CF) (67), ce qui suggère une interprétation collective 
qui demande à être confirmée par de nouvelles données expérimentales. 


C) Transition dipolaire électrique. 


Période du niveau excité à 362 keV du ‘Th. 

Une limite supérieure de la vie moyenne du niveau excité à 362 keV 
du 15%Tb égale à 5.1071 s avait été obtenue par la méthode des coïnci- 
dences différées (61). Récemment, Metzger et Todd (46) utilisant la 
méthode de la diffusion résonnante ont obtenu une valeur définie de la 
vie moyenne de ce niveau : 7— (1,9 + 0,3).10-1 s en tenant compte 
du rapport d’embranchement (96 p. 100) du rayonnement y de 362 keV. 


Nous avons réalisé une mesure directe de la période par la méthode 


des coïncidences différées. 


Mesure. — Les niveaux excités du 5?Tb sont atteints par désintégra- 
tion 8 du Gd (période 18 heures) (fig. 6) obtenu par irradiation neu- 
tronique dans une pile suivant la réaction 8Gd(n, y) 1%Gd ; le produit 


… 1rradié était de l’oxyde de gadolinium (Gd,0,) non enrichi en #8Gd. 


Pour la mesure de la période les rayonnements y de 362 keV et 


8 d'énergie maximale 5go keV étaient détectés dans des scintillateurs 


plastiques NE 102 (A— 20 mm, g — 15 mm) couplés optiquement à 
des photomultiplicateurs 56 AVP ; un absorbant convenable en Al 
empêchait la détection des rayonnements $ sur la voie y. Une sélection 
étroite d'énergie était effectuée sur la voie latérale y, autour de l’énergie 
Compton de 216 keV. Sur la voie B nous avons imposé une sélection 


- étroite d'énergie autour de l’énergie Compton (— 340 keV) du rayonne- 


ment y de 511 keV (source Na), afin de conserver une grande rapidité 
de fonctionnement, tout en ne défavorisant pas trop la détection du 


rayonnement fi de 590 keV par rapport au rayonnement de 948 keV 


d'intensité beaucoup plus élevée, mais qui ne peut donner lieu qu’à 
des coïncidences fortuites. 


La figure 7 montre la distribution dans le temps des coïncidences 


retardées (B-Y), en coordonnées semi-logarithmiques. De la pente de 
courbe de résolution retardée on déduit : 


Tiye = (1,6 + 0,16).r1o10s 
Annales de Physique, 1961. 75 
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soit + — (2,3 + 0,23).1010 s, résultat en bon accord avec celui de 
Metzger et Todd. L'erreur tient compte de l'erreur statistique et de 
l'erreur sur la meilleure droite de calibrage calculée par la méthode 
des moindres carrés; elle fait aussi intervenir l'erreur due à l’impré- 
cision (+ 3 p. 100), de la vitesse de propagation des signaux dans les 
câbles. Nous avons tracé en pointillé la courbe de résolution prompte 
obtenue avec une source de 2Na et en utilisant les mêmes sélections 


48 heures 5 Gdss 


20% 6% 
590 keV 890 KeV 


74% 
948 KeV 


Ty =(16+016).107 05 


137 P' 32 


o Z2* 2e (411) 


159 
Stable 85 Ds 


Fig. 6. — Schéma de désintégration du #°Gd {18 heures). 


d'énergies que précédemment. La largeur à mi-hauteur de cette courbe 
donne le temps de résolution utilisé dans cette mesure : 


29 17,0, 10710, 


d'autre part la période instrumentale à deux décades au-dessous du 
maximum est : {1,2 —8.10711 s. Cette valeur est donc bien plus faible 
que la période du phénomène étudié. La remontée observée du côté des 
faibles amplitudes dans cette expérience, comme dans toutes celles que 


nous décrivons, est due à l’empilement des impulsions dans les canaux 
latéraux. 


Discussion. — Deux déterminations indépendantes du coefficient de 
conversion 4x du rayonnement y de 362 keV (46) (56) ont permis de 
conclure à sa nature Er. Les deux valeurs 4x 0,008 sont en accord 
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Fig. 7. — Période du niveau excité à 362 keV du Th, 
Courbe des coïncidences différées (B-Y362). 


avec la valeur théorique œx{tn) — 0,0090 déduite des tables de Rose (64). 


> La probabilité de transition Et d’un seul proton individuel calculée avec 


* la formule de Moszkowski (50) donne : r,(E1 ; 362 keV) — 5,6.10715 s. 
“ La transition E1 de 362 keV est donc retardée d’un facteur 4,3. 104. 


_ Le spin de l’état fondamental du 19Tb a été trouvé égal à 3/2 et les 


» niveaux à 58 et 137 keV ont été atteints par excitation coulombienne. 
” De plus le rayonnement y de 225 keV est aussi Er (56). Dans la classi- 
» fication des niveaux de particules dans un puits de potentiel à symétrie 
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axiale et fortement anisotrope le niveau fondamental correspond au 
niveau d’excitation intrinsèque K — 3/2+ avec les nombres quantiques” 
asymptotiques [Nn,A]=— [4x1] tandis que le niveau excité à 362 keV. 
correspond à l'orbite K= 5/2 [532]. La transition Er considérée est 
donc fortement interdite par les règles de sélection asymptotiques. 
Suivant la règle quasi générale (58), la transition Er n'étant pas inter 
dite K et son facteur de ralentissement étant inférieur à 105, son coeffi- 
cient de conversion expérimental est conforme au résultat du calcul 
théorique. Il est intéressant de noter que les rapports des probabilités 
réduites théoriques de transition du niveau (5/2 5/2—) vers les divers 
niveaux de la bande de rotation de l’état fondamental : 


B(Er; 5/2-—>3/2#)/B(E1;5/2=—5/2+)/B(E1 ; 5/2 7/2t)=1/0,43/0,07 


sont très différents des valeurs déduites des intensités relatives obser- 
vées : 1/0,018/0,11. Ces déviations reflètent le fait que les transitionss 
fortement interdites sont extrêmement sensibles à des impuretés de las 
fonction d'onde nucléaire. 


Remarque. — Une autre mesure de cette période effectuée avec uns 
temps de résolution amélioré : 27, = 6. 10719 s, alors que l’activité de la 
source mère (1%%Gd) avait fortement baissé, nous a donné la valeur : 
Taie = (1,68 H 0,25).10-1 s. Lors de la mesure de la période courte 
nous avions constaté en outre la présence d’une composante lente de 
faible intensité. Nous l’avons étudiée en détectant un rayonnement» 
« parasite » de 500 keV environ dans un cristal Nal, tandis que le même 
réglage était conservé sur le canal 6. Nous avons trouvé : 


Tiy2 8,2.10 s. 


Cependant cette impureté n’a pas pu être identifiée. 


sé daveor ts etat 


D) Transitions dipolaires magnétiques. 


1) Période du niveau excité à 145 keV du Pr. — Le noyau» 
de “Pr est obtenu dans la désintégration B du 41Ce (33 jours) (fig. 8M 
dont nous disposions sous forme de CeO,, qui avait été irradié à la piles 
Comme pour le 1#2W la mesure de la période du niveau excité à 145 keVWA 
avait été entreprise pour tester le circuit conventionnel. Les rayonne-« 
ments $ et y étaient détectés dans des scintillateurs plastiques NE 102: 
associés à des photomultiplicateurs RCA 6810. Une sélection étroite! 
d'énergie était effectuée sur la voie + tandis que sur la voie 8 on 
admettait la portion supérieure du spectre à l’aide d’un discriminateur. 
La figure g montre la courbe des coïncidences différées obtenue. La 
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Fig. 8. — Schéma de désintégration du H1Ce (33 jours). 
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Fig. 9. — Période du niveau excité à 145 keV du 1#Pr. 


Mesure effectuée avec le circuit conventionnel. 
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Fig. 10.. — Période du niveau excité à 145 keV du HiPr. 
Mesure effectuée avec le convertisseur temps-amplitude. 
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valeur T1,2 = (1,8 + 0,15). ro? s est en bon accord avec une mesure 


faite auparavant par de Waard et Gerholm (16). 


Cette mesure a été reprise avec le convertisseur temps-amplitude.s 
Les photomultiplicateurs étaient les tubes 56 AVP. Les sélections d’éner- 
gies étaient les suivantes : 1) sélection large autour de l'énergie Compton 
de — 53 keV sur la voie ÿ ; 2) sélection intégrale sur la voie 6. La 


figure 10 montre les courbes des coïncidences différées et promptes, 


cette dernière relevée avec une source de $Co dans les mêmes conditions 
de sélection d'énergie. La valeur plus précise de la période que nous 


obtenons T172 — (1,82 + 0,07). 10° s est très bon accord avec la mesure 
déjà citée. Le temps de résolution de l'expérience est 27, = 1,8.10% s. 


Il) Limite supérieure de la période du niveau excité à 351 keV 
du 1#Pr. — L’irradiation à la pile de CeO, produit les radioélé-. 
ments 13Ce (33 jours), 1#Ce (33 heures) et #1Pr (14 jours) ce dernier 
provenant de la désintégration 8 du H#$Ce. Cependant pour une durée 


d'activation de l’ordre d’un jour, l’activité initiale en Æ#3Ce est bien 
supérieure à l’activité en Ce. Les sources fournies pour les trois séries 
de mesures entreprises ont été ainsi irradiées. 

Le schéma de désintégration du Pr (fig. 11) est celui établi par 
Martin et coll. (43), qui est le dernier en date. Sur la base du coefficient 


EtkeV) I! 
33 heures 4160 
6% 200keV se 
724 
12% SO0OKeV 
493ou232 
5% 740 KeV 351 Ty, < 407 08. 
40% 1130 KeV 57 (72*) 
143 Ç Cet | 
372% 1400 KeV défoure HP 
B (930 keV} 
7 
3 
Stable ‘3 Nd 
Fig. 11. — Schéma de désintégration du Ce (33 heures) | 


(d'après Martin, Brice et al.). 


de conversion 4; — 6 du rayonnement y de 57 keV et d’une limite” 


supérieure de la période du niveau correspondant (Tij2 < 2.106) ces 


| 
| 
| 
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auteurs pensent qu'il s’agit d'une radiation M1. Par analogie avec le 
Ce, la période du niveau pourrait être comprise entre 2 et 3.10-°s. 
Nous avons tenté d’en effectuer la mesure. Mais la présence des nom- 
breux rayonnements y de haute énergie ayant perturbé le fonctionnement 
des voies latérales, nous n’avons pu obtenir une certitude sur cet ordre 
de grandeur. Il faut cependant noter que le rapport K/L = 1 trouvé 
expérimentalement n’est pas compatible avec la multipolarité M,, le 
calcul théorique (64) donnant K/L— 8,3 pour une transition M1 de 
57 keV. Par contre, «x (th) = 6,4 et K/L{tn) 0,7 pour une transition Ez. 
Mais la limite supérieure de la période du niveau semble rejeter cette 
hypothèse. Les mêmes auteurs proposent la multipolarité prédomi- 
nante E2 pour le rayonnement ÿ de 294 keV. Nous avons pu, dans 
ce cas, mettre en évidence une limite supérieure de la période du niveau 
à 351 keV qui se désexcite principalement par ce rayonnement. 


… Mesure. — Dans l'hypothèse d’une transition E2 nous avons détecté le 
” rayonnement y de 294 keV dans un cristal Nal(Tl), tandis que nous 
utlisions un scintillateur plastique mince NE 102 pour détecter les 
rayonnements $B. Sur cette voie une large sélection d’énergie était 
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Fig. 12: Fig. 13. 


Limite supérieure de la période du niveau excité à 351 keV du “Pr. 
Courbes des coïncidences retardées (B-y). 


Rayonnement y de 294 keV sélectionné dans un cristal Nal(Tl). 


Fig. 12 Sélection large d’énergie sur le spectre f au-delà de 600 keV. 


Sélection étroite d'énergie faite sur l’arête Compton du y de 294 keV 
(scintillateur plastique NE 102). 


Fig. 13 AS 
Sélection large d’énergie sur le spectre B au-delà de 600 keV. ; 
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effectuée au-delà de 600 keV. La courbe de résolution obtenue ests 
montrée (fig. 12) où la « période » t172 à deux décades au-dessous du 
maximum est #12 — 3.101 s, ce qui laisse supposer que l'événements 
est prompt. La mesure a alors été poursuivie en remplaçant le cristal Nal 
par un scintillateur NE 102, une sélection fine d'énergie étant effectuée 
sur l’arête Compton du y de 294 keV. La courbe de résolution (fig. 13} 
confirme que l’effet observé est instrumental. Nous considérons donc 
que la période du niveau à 351 keV est limitée supérieurement. D'où : 


TE 0 es. 


III) Période du niveau excité à 279 keV du ?®T1. — La période 
du niveau excité à 279 keV du 28T] a déjà été mesurée par différentes 
méthodes : coïncidences retardées avec des circuits lents-rapides clas-1 
siques, diffusion résonnante, excitation coulombienne. Les détermina- 
tions obtenues par les deux dernières techniques sont peu précises. Au 
moment de nos mesures, la meilleure détermination était celle des 
Berlovitch et coll. (g) qui utilisèrent une méthode de comparaison. 


Par la suite, Bashbandy et coll. (5) utilisant un spectromètre $ publiaient 


le résultat de leur mesure effectuée par la même méthode. Leur temps” 
de résolution était de 3.10-° s. Nous avons réalisé une mesure directe" 
de la période du niveau à partir de la pente de la courbe de résolution: 
des coïncidences retardées. | 
5 
Mesure. — Nous disposions de *#Hg (47 jours) qui, par désinté-* 
gration 8 (fig. 14), donne le ?%T]. Les rayonnements y de 279 keV 
et 6 d'énergie maximale 207 keV ont été détectés dans des scintillateursw 
plastiques NE 102. Pour obtenir un temps de résolution suffisamment» 
court des sélections d'énergies très étroites [(150 + 15) keV] ont été 
imposées sur les voies latérales. Sur la figure 15 la courbe (a) est law 
courbe des coïncidences différées obtenue dans les conditions indiquées. 
De l’examen de la décroissance linéaire on déduit (25) : Ÿ 
Tiy2 = (2,83 + o,17).10710 s 7 
l'erreur étant calculée suivant la méthode des moindres carrés. Law 
courbe (b) est la courbe prompte obtenue en remplaçant la source 
de ?#Hg par une source de Na. Elle montre que le temps de résolutions 
de notre mesure est égale à : 279 = 9,2.10-1$ etqueti2 1,1. 10710 8.4 
La remontée du côté des faibles amplitudes a déjà été décrite. La valeur« 
obtenue est en bon accord avec les valeurs les plus précises que dt 


avons citées. | 
ART 4 
IV) Discussion. — a) “Pr. — Compte tenu du rapport d’embran- 


chement des rayonnements y de 294 keV et 351 keV — négligeant en. 


L 
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Fig. 14. — Schéma de désintégration du ?#Ho. 
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première approximation le coefficient expérimental 4x (294 keV) 0,08 
—_ les valeurs théoriques de la période du niveau à 351 keV pour les 
multipolarités M1 et E2 du y de 294 keV déduites du modèle à particules 
indépendantes, sont respectivement : T12 — 8.10-18 s et4,7.107° s. Les 

valeurs théoriques des coefficients-de conversion du y de 294 keV (65) 

sont : ax — 0,057 K/L — 8,3 pour Mi et ax — 0,043 K/L = 5,15 

pour E2. Les valeurs expérimentales sont «x — 0,93 K/L = (6,1 + 0,6) 
Sur cette dernière base il est donc difficile de se prononcer. Mais la 

limite supérieure de la période que nous obtenons semble être en 

faveur d’une multipolarité M1 qui est d’ailleurs compatible avec la 

classification g9/2 du modèle des couches pour le niveau à 351 keV. 


b) “Pr et 2371. — Dans le cadre du modèle des couches les transitions 
étudiées dans le 41Pr et le 23T1 se font respectivement entre les états 
purs : 197/2—> 2d5y2 et 2d3/2 — 3s1p2. Ce sont donc des transitions Mt 
interdites puisqu'elles enfreignent la règle de sélection : | li — 1] <1— 1 
(p. 1128). En effet ces transitions ont lieu avec Al — 2. Cette règle dé 
sélection n’est donc pas rigoureuse et l'examen des données expérimen= 
tales montre que si la plupart des transitions Mr observées ne lui 
satisfont pas, leur probabilité est plus faible en moyenne d’un facteur 6o 
pour les noyaux à neutron impair et d’un facteur 300 pour les noyaux 
à proton impair, que la probabilité théorique correspondant à uné 
transition permise (A7 — o) (80). De l'étude de quelques transitions de 
ce type Graham et Bell (27) ont déduit les formules empiriques & 
log (T}E5) = 11,7 pour les noyaux à neutron impair et log (+,E)= — 11,0 
pour les noyaux à proton impair, E étant exprimé en MeV et + en 
seconde. La déviation par rapport à ces règles est en général assez 
faible. En particulier pour le #1Pr on obtient : 


Ty (145 keV ; Mr) = 3,5.1072 5 


alors que la valeur expérimentale : +, (exp) — 3,7.10-° 8. > 
. Selon le modèle des particules indépendantes la probabilité de trans 
sition multipolaire magnétique pour un proton est proportionnelle à là 


quantité : M2,.S = | upl — _— F Fe =. de S (p: 1128). Pour une transi- 
tion dipolaire magnétique intervient la quantité : M2, — Fur 5,255 
| ue | étant le moment magnétique dipolaire « ordinaire » de la transi: 
tion. Cependant le couplage spin-orbite interaction dépendant de là 
vitesse modifie l'hamiltonien d'interaction ordinaire. Cette altération 
aura pour effet, d’une part de placer les moments magnétiques entré 
les lignes de Schmidt, d'autre part d'introduire une probabilité de 
transition radiative additionnelle dont l'importance n’apparaît que dans 
le cas où les transitions ordinaires ont des éléments de matrice nuls: 
Jensen et Mayer (34) montrent que le moment additionnel dû à ce 
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couplage est sensiblement indépendant du nombre de masse À et 
proportionnel à l'énergie de séparation spin orbite EU soit : 


[ul =EN/(ai+ 1). 


Pour une trausition M1 d3/2 — s1/2 ils calculent : | u|=— 0,25 magnéton 
nucléaire pour À — 100 / — 4 et El = > MeV. L'application à la tran- 
sition M1 du Pr montre que : | y ES 0,052 et | & [5 — 0,014 en 


prenant pour EU l'énergie de séparation des niveaux g7j2 et goy2 
de !5[n. Pour la composante Mi prédominante de la transition 
de 279 keV du 28T] on trouve : lu lés — 0,00534 et |p[7, — 0,008 (16), 
l'énergie EU étant donnée par la séparation d5j2 — d3/2 du 2@T1. Ces 
deux transitions M1 interdites semblent donc bien s'expliquer par l’in- 
troduction du moment magnétique « extraordinaire ». 
…_ Cependant cette explication ne peut concerner les noyaux à neutron 
“impair où, de surplus, ces transitions sont favorisées d’un facteur 5 
par rapport aux précédentes. De plus, si on tient compte de la charge 
effective du neutron les probabilités de transition calculées pour les 
noyaux à neutron impair sont inférieures à celles correspondant aux 
noyaux à proton impair. Il y a donc contradiction avec l’expérience (4). 
D’autres explications des transitions Mr interdites ont d’ailleurs été 
proposées, qui sont basées sur la présence d’un potentiel d'échange 
entraînant une modification des courants, ce qui donne naissance à une 
“contribution connue sous le nom du moment d’échange, soit encore sur 
le mélange de configurations. Dans leur récente étude théorique de 
cette question, qui utilise le mélange de configurations, Arima et 
coll. (4) montrent qu’un taux de mélange de l’ordre de 1 p. 100 qui 
“rend compte avec succès des moments dipolaires magnétiques statiques 
et de leur déviation par rapport aux lignes de Schmidt, rend aussi 
largement compte des probabilités de transition finies des transitions M1 
interdites, à l'exception cependant de celle du ?%TI pour laquelle cette 
“explication est encore insuffisante. En effet suivant la notation de cette 
référence la probabilité de transition Mr s'écrit : 


T = 0,419.1018E8.AC2/(27; + 1) sec! 


“E étant exprimé en MeV. Pour le ?®TI A2, = 0,267 tandis que 
ue. = 0,0274. Un calcul analogue fait par Kisslinger (39) donne 
L aussi A2, — 0,270. Ce désaccord important avec l'expérience peut s'ex- 
- pliquer par la présence d’excitations collectives dans les fonctions 


* d'ondes du 2%Tl. La composante E2 est en effet de l’ordre de 70 p. 100. 


» Tenant compte du coefficient de conversion &« = (0,26 + 0,04) et du 


A(E : : Fr 
» coefficient de mélange à? = — (2,25 0,25) de la transition, on 
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calcule les voies moyennes partielles M1 et E2 d'émission Y. Le tableau! 

: SE ; ME | 
ci-après montre les valeurs calculées pour une transition d’une particule: 
et leur comparaison avec les valeurs expérimentales. 1 


| ry(M1) | T(E2) | 
Ty (exp) = (1,6 + o,16).10 s + (exp) = (PI Ex, 1} T0 
+/([M) — n64.10712 8 (*) | Ty{M) — 6,66.10? s (*) 


Ty (G-B) = HOMO (ES) 


Ralentissement de la transition : | Accélération de la transition : 
(980 + rro) (9,4 + 1,5) 


(*) +, (M) : calculée avec les formules de Moszkowski en prenant a = 1,2.1071 cm. I 
(**) +, (G.B) : caleulée avec la formule empirique de Graham et Bell. | 


LA UE 2 


La transition M1 est donc ralentie d’un facteur 1 000, tandis que la 
transition E2 est accélérée d'un facteur 10. £ 
L’accélération de la transition E2 peut être expliquée par la théorie 
du couplage faible du nucléon impair à la surface nucléaire (12), dans 
laquelle l’effet du couplage se manifeste par l’introduction d’une charge 
effective eeg qui, pour le proton, satisfait à la relation (74) : À 
; 

eeft/e = 1 + SE | 


Ar C 


cœur couplé au proton impair. Pour le 23T| eeñle = 3,06 d'où lo 
déduit : C = (623 + 100) MeV. Or, pour le 26Pb C = 1 140 MeV (74 
en tenant compte du mélange de configurations, et pour le 22H 
CG 170 MeV (3). On doit s'attendre, en effet, à ce que la stabilité Fe, 
la forme sphérique du noyau de 25T1 soit intermédiaire entre celle d 
ces deux noyaux. | 


où k est une constante — 4o MeV et C est la tension superficielle il 


Q 
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E) Transitions quadrupolaires électriques. 


1) Période du niveau excité à 84 keV de Yb. — Le noyau 10Yh 
peut être obtenu par désintégration 8 du 1©Tm (127 jours) (fig. 16) que 
nous possédions sous 
forme de Tm,03. Nous 


du niveau excité à 

84 keV à deux reprises. 

D'une part avec le circuit 

conventionnel afin de le 

tester par un résultat 

bien connu (16), (28), 

d'autre part avec le 

ES LR convertisseur temps-am- 

(Kev) plitude dans le but 

84 2* 0 d'améliorer la précision 
de la mesure. 


Ty = (162007). 10795, —> 


o 0° 0 
RTE 
Fig. 16. — Schéma de désintégration Mesure. — 1) Âvec LE 
du AS LIE (127 jours). CIRCUIT CONVENTION- 


NEL. — Sur l’une des 
| voies (PM 6810 + Nal) nous avons sélectionné à + 15 p. 100 près le 
rayonnement X de 53 keV associé au rayonnement y de 84 keV et sur 
l’autre voie (PM 6810 + NE 102) une large portion du spectre $. La 
“courbe des coïncidences différées (B-X) est montrée (fig. 17a) tandis 
que la figure 17b se rapporte aux coïncidences promptes obtenues avec 
une source de Na, les réglages du circuit restant inchangés. La valeur 

de la voie moyenne + est donnée par le déplacement relatif des centres 
de gravité de ces deux courbes de résolution (p. 1149). Ge déplacement 
conduit à la valeur : 


Tip = 1,7.10 8. 


- Cependant l’utilisation de la méthode de comparaison suppose que les 
contributions expérimentales à ce déplacement sont négligeables. Mais 
"ceci n’est rigoureusement réalisé que si les sélections d'énergies effec- 
tuées dans les deux cas sont identiques. Or il est très difficile d’arriver 
à une égalisation parfaite des spectres dans les zones d'énergies sélec- 
tionnées. Pour évaluer la correction à apporter à notre valeur brute, 


\ 


avons mesuré la période. 
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nous avons utilisé la relation entre #, et E que nous avions obtenue ! 
expérimentalement (p. 1146). La valeur corrigée s'écrit : 


Tige = (1,6 + 0,2).107% 5. 


En sélectionnant le rayonnement y de 84 keV, la période a pu être | 
déterminée directement à partir de la pente de la courbe de résolu 


tion (B-Y) : 


Tige = (1,63 + o,1).107Ÿ 8. 


Nb. de Coïincidences 


100 
50 
10 
5 Retard sur la voie X Retard sur la voie B 
ER 
; CREER EL bar 
2 —#—#——_—_—_—_—_—_—_—_— 
Fig. 17. — Période du niveau excité à 84 keV de 172Yb. 


Courbes de résolution obtenues avec le circuit conventionnel. 


a) Entre les rayonnements 8 — x (= 53 keV) de 170Yb. 


b) Entre les rayonnements d’annihilation du ?2Na. \ 
Le rayonnement X a été détecté dans un cristal Nal(Tl). ; 
Le déplacement relatif des centres de gravité donne T2 — (1,6 + 0,2).107° 8: 

2) AVEC LE CONVERTISSEUR TEMPS-AMPLITUDE. — Les rayonne- 


ments y et B étaient détectés dans des scintillateurs NE 102 couplés à 
des P.M. 56 AVP. La courbe des coïncidences différées (fig. 18) décroi 
linéairement en coordonnées semi-logarithmiques dans le sens de: 
retards du rayonnement y. On en déduit : 


Tiy2 = (1,62 + 0,07).10° s. 


Tous ces résultats sont en excellent accord avec les valeurs déjà con 
nues. 


NES: 
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Nb. de Coincidences 


Tiy2 =h62 + 007)407 95. 


100 


50 


Largeur de canal: 
10 
e 40 20 30 Canal 


Fig. 18. — Période du niveau excité à 84 keV de 120Yb, 
Courbes de résolution obtenues avec le circuit conventionnel. 


Mesure effectuée avec le convertisseur temps-amplitude. 


Discussion. — Le spectre des niveaux faiblement excités de 120Yb est 
rotationnel. Un troisième niveau apparaît en effet à 277,7 keV dans la 
décroissance du 1®Lu par capture électronique. Le rapport de la proba- 

“bilité de transition E2 expérimentale à celle calculée pour une transition 
à une particule est égal à 180. Cette transition E2 accélérée est carac- 
téristique de l’effet coopératif des interactions collectives. Ce noyau se 
‘trouve en effet dans une région de grande déformation. Les paramètres 
intéressants se calculent aisément. De : 


B(E2 ; 2->0) — 81,4 E 5\y(E2) — -—Qÿ, 


E étant exprimé en keV, À en s-1, et Q, (moment quadrupolaire 
intrinsèque) en barns, on tire : Q,— 7,55 barns. De même si R, est le 
rayon moyen, le paramètre de déformation 8 — 1,06 AR/R, est relié 


à Q, par la relation : 


Qo= = ZROB (1 + 0,16 8) 
d’où l’on déduit : 8 — 0,30. 


11) Période du niveau excité à 482 keV du Ta. — Cette expé- 
rience a constitué pour nous une étape nécessaire avant l'étude du 
niveau excité à 595 keV de 5]n. En effet nous pensions a priori que la 
période de ce niveau devrait être assez longue (— r07* s) et le réglage 


À 
£ 
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du convertisseur temps-amplitude nécessitait la mesure d’une période 
de cet ordre de grandeur, qui avait fait l’objet de nombreuses détermis 


nations. 


Mesure, — Par émission 8 le 8H (45 jours) que nous avions sous 
forme de HfO, alimente principalement (à g2 p. 100) le niveau excité 
à 615 keV du 1#Ta. Nous avons omis sur le schéma (fig. 19) d’autres 


7481 TE 
72 MF 409 \ 45: 


\ 
\\ 


L \ 
A 4 
Br 400 Kev—\\; 2 


LEA E(kev) I K NnzA 
HS © %2° V2 
Tip= 18x10 5. 615 12* Y2 (411) 


Tip = 106% 10 Ps. 482 ° 5/2 (402) 


> 97% E2 301 1° 72 
3% M1 
: 136 Y° 72 
ge + 
0 72 7e (404) 

À 181TQ 
‘ . 73 108 & 
& Fig. 19. — Schéma de désintégration (partiel) du SR (45 jours). 
ia: Nb. de Coincidences 

Né 
| 1000 Retard 3 (482 KeV) 
| A ————— 
5à 
"1 
4 100 


Ty = (106 + 004). 10 8s 


40 Largeur de Canal: 314 . 4079 s. 
é 20 30 Canal 


Fig. 20. — Période du niveau excité à 482 keV du Æ#1Ta. 
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embranchements f de très faible intensité. Nous avons étudié les coïn- 
cidences différées y (133 keV). (482 keV), les rayonnements y étant 
détectés dans des cristaux Nal(Tl). La figure 20 montre le résultat de 


la mesure. La période du niveau excité à 482 keV est : 
Tige = (1,06 + 0,04).1078 s. 


Cette valeur est en excellent accord avec les précédents résultats. 


Discussion. — Les niveaux du 1#Ta sont décrits par les états d’exci- 
tation de la particule impaire dans un puits de potentiel anisotrope, sur 
lesquels sont basées les bandes de rotation associées (52). De la mesure 
du moment quadrupolaire intrinsèque : Q, — + 9,2 barns on déduit le 
paramètre de déformation 3 = 0,238 qui permet d'identifier les niveaux 
intrinsèques. Alors que la théorie prévoit que les configurations [402 5/2+] 

net[5149/2+] sont les plus basses pour Z = 73, il apparaît que l'état fon- 
damental est décrit par la configuration [404 7/2+]. Cette exception 
frappante peut être due à un effet d'énergie de couplage par paire des 
nucléons dans les différentes orbites. La configuration [4o2 5/2*] est 
celle du niveau à 482 keV. 

Le caractère M1 de la transition [4o2 5/2+]—[4o4 7/2+] est donc 
fortement interdit par les règles de sélection asymptotiques. Compte 
tenu du rapport d’embranchement des y de 482 keV et 344 keV ainsi 
que du coefficient de mélange du y de 482 keV on calcule : 


T2 (482 keV) — 1,6.1078 s. 


- L’estimation théorique simple donne : 
Tr2 = 9,3.10 108, 


Cette composante est donc retardée d’un facteur 30. Par contre, la com- 
« posante M1, qui n’est pas interdite K, est retardée d’un facteur 3. 1c$. 
Comme l'ont indiqué Nilsson et Rasmussen (58) l’opérateur anomal 
“de la conversion interne M1 est permis par les règles de sélection asymp- 
“totiques. Le coefficient de conversion M1 expérimental est environ 
0 fois plus grand que l'estimation théorique de Rose, le coefficient «(E2) 
“étant normal. 


* III) Période du niveau excité à 595 keV de °In. — L'état fonda- 
“mental du 15Cd (2,3 jours) et l’état isomère à 180 keV (43 jours) se 
désintègrent par émission f, alimentant les niveaux de lIn. Les 
rayonnements 8 ainsi que les rayonnements y émis dans la désintégra- 
“tion de 5]n ont été étudiés notamment par Varma et Mandeville (76). 
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Ces auteurs établissent un schéma de niveaux (fig. 21). Le spin 9/2* de 
l’état fondamental a été mesuré et est en accord avec la valeur go/2 
prévue par le modèle des couches. La transition de 335 keV ayant les 
caractère M4 on en déduit la valeur 1/2 pour le spin du premier 


+ 


6 415 
23 jours 48 Cd 67 
PEN 


\\ 


244% 590 Ke 


126% 630 KeV-— (527 Ty2ts 9+03) 207? s. 
B7 55% 
840 KeV 


09%. 850 Ke 


821% A0 KV 


Stable VS 


Fig. 21. — Schéma de désintégration du H5Cd (2,3 jours). 


niveau excité, valeur en accord avec le modèle des couches. Les spins 
des autres niveaux sont déduits de la nature des différentes transitions 
et de la configuration s1,2 de l’état fondamental du H5Cd. 

Varma et Mandeville constatent l'absence d’une transition El 
de 340 keV entre les niveaux 97j2+ à 935 keV et (5/2-) à 595 keV, celle’ 
aussi d’une transition M1 entre les niveaux (9/2+) à 1,42 MeV et (1 1/2+) 
à 1 290 keV et la faible intensité d’une transition M1 entre les” 
niveaux (9/2+) à 1,42 MeV et le niveau fondamental de H5]n. Ceci les” 
conduit à émettre l'hypothèse d’une interaction collective. Pour le cas 
qui nous intéresse ils inclinent à penser que le niveau (5/2-) puisse être 
un niveau de rotation du niveau p1J2-. Il était donc intéressant des 


mesurer la période du niveau excité à 595 keV. « 


H 
Mesure. — Nous avons effectué la mesure en étudiant les coïncidences 
différées entre le rayonnement $ alimentant le niveau excité à 595 keV® 
et le rayonnement y de 260 keV par lequel il se désexcite. L'état isomère, 
de 43 jours n’était présent qu’en très faible quantité, l’irradiation de 
l'oxyde de cadmium n’ayant pas excédé quelques heures. | 


Les rayonnements B ont été détectés dans un scintillateur plas= 


tique NE 102 ; la transition qui nous intéresse est de faible intensité 
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1 p. 100 environ, et on ne peut la séparer des autres rayonnements B 
en présence. Sur le spectre obtenu (fig. 23) nous avons placé une fenêtre 
assez large dans une région correspondant sensiblement au maximum 
de la distribution. Les rayonnements y ont été détectés dans un 
cristal d’iodure de sodium. Dans le spectre direct, le rayonnement y 


ND. de Coups Nb. de Coups 


3000 


2000 


D(490+ 523)Kev 


Pic de diffusion 


1000 


20 40 & Canal 


Fig.22. 
“Spectre y de ln dans le cristal Nal{T1) 1 1/2" X x 1/2". 
-a) Spectre y en coïncidence avec la portion de spectre B sélectionnée. 
Sélection d'énergie effectuée dans la voie 2. 
Lh) Spectre y en coïncidence différée. 


Fe 


| Fig. 23. 
“Spectre (8 + y) de In. 

. Spectre simple dans le scintillateur plastique. 
Sélection d'énergie effectuée dans la voie 1. 


“de 260 keV (1,7 p. 100) n’est pas très apparent en raison de sa faible 
intensité et de l'importance de la transition isomère de 335 keV, et du 
pic de diffusion. Pour mieux localiser la zone d'énergie intéressante, 
nous avons relevé le spectre y en coïncidence avec la portion de 
spectre & sélectionné précédemment (fig. 22). Il nous a ainsi été possible 
de faire une sélection d'énergie suffisamment précise. 

- La distribution dans le temps des coïncidences différées est montrée 
(fig. 24). La mesure a été reprise plusieurs fois afin d'avoir confirmation 
du résultat. La courbe de résolution montre une très importante contri- 
 bution de coïncidences promptes. La décroissance linéaire en coordon- 
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nées semi-logarithmiques débute à environ une décade au-dessous du 
maximum. De son analyse on déduit (26) : 


Ti172 = (5,9 + 0,3).10° 5 
Nb. de Coincidences 


10000 


1 000 


Tp =(59+03).1077s 


100 


Largeur de canal: 141 .10°s 


20 40 60 Canal 
8. 24. — Période du niveau excité à 595 keV de 1W]n, 
Courbe des coïncidences retardées B-Y (260 keV) 


Fi 


pour la valeur de la période du niveau excité à 595 keV. Nous nous“ 


LA La # 
Sommes assuré que les événements retardés étaient bien dus à la 


ÉTUDE DES PROBABILITÉS DE TRANSITION 1179 


transition considérée en relevant le spectre + en coïncidence différée 


(fig. 22). 


Discussion. — Supposant que le rayonnement de 260 keV est E2 nous 
avons déterminé le coefficient théorique de conversion interne (64) : 
& — 0,06 (ax 0,09; & 0,007). On en déduit : +, — 9,1.10? s. Le 
calcul théorique effectué avec R = 1 ,2 A1/3 cm (formule de Moszkowski) 
donne : +; — 2.1.10$ s. La transition « quadrupolaire électrique » est 
donc accélérée d’un facteur 2,3. 

Des mesures récentes de corrélation angulaire des cascades : 


y 230 keV — y 260 keV et y 263 keV — y 260 keV (21) 


montrent que les séquences de spins (de bas en haut à partir du niveau 
isomère) 1/2, 3/2, 3/2 et 1/2, 3/2, 1/2 sont possibles. Le niveau (3/2-) 
existe d’ailleurs à 638 keV dans le noyau similaire 1#[n. Toutefois il 
m'est pas possible d'éliminer la séquence 1/2, 5/2, 3/2. Si on suppose 
que le spin du niveau à 595 keV est 3/2- la transition est M1 prédomi- 
nante. Dans ce cas le calcul théorique donne : +y(M1) — 2,03.10-12 s. 
Une telle valeur est difficilement compatible avec notre résultat expéri- 
mental. 
Examinons l'hypothèse selon laquelle ce niveau 5/2- serait un niveau 
de rotation de la bande basée sur le niveau 1/2- à 335 keV. D'une 
façon générale dans les régions où les schémas de niveaux des noyaux 
pair-pair correspondent à des vibrations collectives autour d’un équilibre 
Sphérique (suite : o*, 2+, 2+) les spectres des noyaux à A impair sont 
‘en général fort complexes. Il faut en effet tenir compte du couplage du 
“mouvement intrinsèque de la particule impaire aux oscillations collec- 
tives. Lorsque le paramètre de couplage g, évalué à partir des noyaux 
pair-pair voisins, est > 3 (3) le nucléon impair peut polariser le cœur 
d’une manière appréciable. D'autre part, si le noyau impair est déformé 
Ma somme des probabilités réduites d’excitation coulombienne dans ce 
noyau est nettement plus élevée que la probabilité réduite B(E2 ; o — 2) 
pour un noyau pair-pair voisin (3). 
Certains noyaux impairs situés dans cette région ont déjà fait l’objet 
d’une analyse utilisant les règles rappelées ci-dessus. Les considérer 
rapidement montrera combien l'interprétation est délicaie. Ainsi pour 
les noyaux 13Rh, 107Ag, 194% qui possèdent la suite : 1/2—, 3/27, 5/27 
on trouve 4 < q < 6 tandis que B(E2)exe — (9 à 6). 101 cm7/ét que 
B{E2 ; o—>2)— (5 à g).1074 cmt (45). De plus, selon Nilsson (57) 
r & 2. Le schéma de couplage de ces noyaux ne serait donc pas rota- 
tionnel. La « bande » 1/2, 3/27, 5/2- peut d’ailleurs être obtenue en 
considérant le couplage faible du proton p172 au cœur pair-pair voisin 
(ex. : 1PAg à partir de 1%Pd). Considérons encore les noyaux ou 
et CU où l’on trouve la suite : 1/2#+, 3/2+, 5/2+. Des noyaux 


r 
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de Cd pair-pair (Cd 110, 112, 114) voisins on déduit Es 2,5 et 
B(E2; o—>2)—(5 à 5,8).10% cm“. La description des niveaux des 
noyaux impairs relève donc beaucoup plus d’une interprétation à partir 
d’un couplage faible du nucléon impair 3s1y2 avec le cœur, que d’un 
couplage fort. 

Reprenons le cas de 17Ag. Si l’on suppose un couplage fort-noyau 
très déformé — l’état K = Q = 1/2- correspond à l’erbite 26 du, schéma 
de Nilsson. La suite des niveaux d'énergie dans la « bande » (1/2, 3/2 
5/2 K— 1/2-) est caractérisée par le paramètre de couplage expéri 
mental : exp = 0,69. Ce paramètre est calculable par la théorie de 
Nilsson. Il est donné par la relation : 


2 \ 0 
QE en faf + 24/1 + ja, 


t 


les symboles ayant déjà été définis (p. 1137). Ce calcul donne ain = 0,72. 
Il y a donc bon accord. Cependant nous avons vu que l'interprétation 
rotationnelle, dans ce cas pourtant propice, n’est pas la plus appropriée. 
De la même manière le calcul de aexp pour les noyaux 11Cd et 4304 
« donnerait » dexp (11Cd) = 0,36 et Gexp (%Cd) = 0,43. Dans le schéma 
de Nilsson le niveau 1/2+ Q pourrait » correspondre à l’orbite 43 pour lés 
deux noyaux. D'où at ——0,8 pour n — 4 et — 0,98 pour n = 2, Île 
paramètre » caractérisant la déformation. Comme on pouvait sy 
attendre cette description n’est pas adéquate. à 

Considérons maintenant le noyau H51n et supposons que la suite 1/23, 
5/2, 3/2- forme une bande de rotation. On en déduit Gexp = 1,78 
ou 1,85 selon que le niveau 3/2- correspond à 825 ou 858 keV. Dans la 
description de Nilsson le niveau 1/2- « pourrait » correspondre " 
l'orbite 26 (comme 107Ag) d’où a = 0,72. Il y a donc désaccord total. 
En fait le couplage faible du proton p12 avec les excitations du noyau 
pair-pair voisin ‘;$Cd peut rendre compte du spin 1/2- du niveau 
à 335 keV (couplage proton p12 et état ot), et des spins 5/2- et 3/2 
(couplage proton p1J2 et état 2+), les spins g/2+ (fondamental) et 7/2 
à 939 keV correspondant aux états g9J2 et g72 du modèle des couches 
Enfin l'excitation coulombienne du niveau 9/2+ vers un niveau AE 
position est encore discutée (— 500 keV) donne : | 


B(E2)exe = 0,58. 10-49 cmé (42). | 


Il semblerait donc que l’on puisse conclure à l'existence d'autres tran 
sitions quadrupolaires intenses non encore détectées (3). La cho 

semble peu probable étant donné les recherches déjà effectuées. : 
. En conclusion il y a peu d’évidence en faveur d’une description rota 
tionnelle, comme le montre l’examen d’un certain nombre de noyat 
impairs dans cette région des éléments, et l'étude de ce noyau mon 
Cependant la transition E2 de 260 keV indique un faible effet coopératil 
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IV) Période du niveau excité à 570 keV du ?7Pb, — Le 27B; 
(28 ans) qui se désintègre par capture électronique (fig. 25) est une source 
de référence très utile pour un circuit de coïncidences rapides. La tran- 

sition E2 par laquelle le niveau 

E(kev) I excité à 570 keV du 27Pb se 

ne désexcite à l’état fondamental 

est suffisamment rapide pour 

que la mesure précise de sa 

probabilité présente un réel 

1634 1% intérêt pour l’expérimentateur, 

d'autant plus que le modèle des 

particules indépendantes ne 

__ peut en rendre compte. La pé- 

84 #2  riode de ce niveau a déjà fait 

l’objet de deux mesures par la 

méthode des coïncidences diffé- 

rées. L'une est due à Ger- 

o +4  holm(20):Tiy2—(9+3).107 15, 

l’autre à Sunyar (72) qui utilise 

un convertisseur temps-ampli- 
207 tude : 

du “g3Bi (26 ans). Tige = (7,65 + 1,04).10-1 8. 

De plus l'excitation coulom- 

bienne de ce niveau effectuée par Stelson et MoGowan (68) conduit à 

la valeur : Type = 1.101 8. 


” 


Desintegration par 


ts 
(41 ter 10, 


Stable Phys 


Fig. 25. — Schéma de désintégration 


Rayonnement Yde 570 KeV 
Nb. de Coups Rayonnement Y de 1060 KeV 


Nb. de Coups 
1500 


1000 
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0 


0 10 20 Canal 40 20 30 Canal 


Fig. 26 et 27. — Spectres y du Bi dans un scintillateur plastique NE 102. 
Sélections d'énergies effectuées dans les canaux latéraux. 
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Mesure. — Nous avons étudié les coïncidences différées entre les 
rayonnements y de 1 060 et 570 keV. Les figures 26 et 27 montrent 
les spectres latéraux obtenus dans des scintillateurs plastiques, ainsis 
que les sélections d'énergies qui ont été effectuées. La courbe des coïn- 
cidences différées est montrée (fig. 28) où la courbe de résolution prompte 


Nb. de Coincidences û . 
Courbe de resolution 


| prompte : (Source 60co) 
| 


Eater 100 
FA 


Retard %Ÿ {570 KeV) 
———_—— 


Tips (114014).107 5. # 


100 1 
Uy2 +55 .1071s 


* Largeur de canal: 166 407108. 


5 10 145 Canal à 
Fig. 28. — Période du niveau excité à 570 keV du PES 


Courbe des coïncidences différées (Y1060 — Yosole 
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illustre la rapidité de l’ensemble scintillateurs-photomultiplicateurs 
électronique. Le temps de résolution de la mesure est 27, — 5,3.10-108. 
La valeur de la période se déduit de l’analyse de la pente de la courbe 
retardée : 
Tig= (1,1 + 0,11).107 0 8. 

Notre valeur s’écarte donc sensiblement de la valeur la plus précise que 
nous avons rappelée. La moyenne pondérée de ces deux valeurs qui 
tient compte des écarts-types, donne : 


Tige = (0,925 + 0,076).10-1s. 


Une analyse statistique par la méthode des y? montre que deux telles 
mesures ont au moins { chances sur 100 de se produire. 

Discussion. — L’estimation théorique simple pour une transition E2 
d'un proton est : +, (th) — 1,84.10-10 s. Compte tenu du coefficient de 
conversion interne (x — 0,02) on calcule : +, (exp) — 1,6.10-1s. Cette 
transition qui intéresse un neutron est donc aussi rapide que celle qui 

“correspond au changement d'état d’un seul proton. Cet effet doit corres- 
‘pondre à une polarisation collective de la couche fermée en protons par 
le mouvement du trou en neutrons. La théorie du couplage faible entre 


ce trou et les excitations du cœur (12) (74) montre que la probabilité de 
transition implique une charge effective de polarisation : eeg/e — Ée , 
D’après notre mesure eeg/e — 1,08 d’où C — 1200 MeV. Il est à 
remarquer que la tension superficielle qui correspondrait au modèle de 
la goutte liquide est de l’ordre de 50 MeV. La valeur trouvée, qui traduit 
une très faible déformabilité, caractérise l'influence de la structure en 


couches sur les propriétés de vibration nucléaire. 


RÉSUMÉ ET CONCLUSION 

É” ss 
» En vue, soit de tester l’appareïllage, soit de préparer une expérience 
“principale, nous avons repris quelques mesures de périodes de niveaux 
excités : 

18W niveau excité à 1290 keV Tipe — (1,03 + 0,03).10°s, 

1iPr niveau excité à 145keV Tip — (1,82 +o,07).107 5, 
d170Yh niveau excité à  S84keV Tip = (1,62 +o,07).107°S5, 
his1TA niveau excité à 482 keV Tiy2 — (1,06 + 0,04).10 5. 
Pour ce travail de thèse nous avons réalisé les expériences suivantes ; 
“ 159Th niveau excité à 363keV Ti = (1,6 Ho, 16). TC s, première 
mesure effectuée par la méthode des coïncidences retardées qui confirme 
une détermination précédente par diffusion résonnante. É 
Mispr niveau excité à 391 keV. Tige < 1.107 s. La transition Y 
de 294 keV est donc probablement M1. 


rs 


la tension superficielle effective du cœur, que l’on peut déduire de ces 
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2371 niveau excitéa279keV Tige = (2,83 + 0,17). 1077 CA premières 
mesure par l'analyse de la pente de la courbe de résolution retardée. 
l5[n niveau excité à 595 keV Ti1y2 = (5,9 + 0,3).107° s, mesure oris 
ginale ; la transition y de 260 keV est donc probablement E2. 
207Pb niveau excité à 570 keV Tip2= (1,1 Ho,r1). 10710 s première 
mesure par l'analyse de la pente de la courbe de résolution retardée. 
Les probabilités de transition observées ont été comparées aux prévi- 
sions théoriques de Moszkowski. Cette étude a montré l’action impors 
tante des règles de sélection asymptotiques de la théorie de Nilsson sur 
les transitions Er de 362 keV du 15%Tb et M1 de 482 keV du 1#1Ta: 
D'autre part l'explication des transitions M1 interdites — selon les 
modèle des couches — au moyen de l'opérateur dipolaire magnétique 
extraordinaire n’est pas applicable aux noyaux à neutron impair. Une 
explication générale basée sur les mélanges de configurations rend bien 
compte des résultats. Cependant elle est fort imparfaite dans le cas 
du 28TI où l'accélération de la transition E2 révèle des effets collectifs 
dus au couplage faible entre le nucléon impair et le cœur. Un couplage 
analogue entre le trou de neutron et le cœur rend compte de la probas 
bilité de transition E2 observée dans le 27Pb. Les grandes valeurs pour 


mesures, montrent qualitativement l'influence de la structure en 
couches. 

Enfin l'étude du noyau H5]n, située dans une région où les noyaux 
pair-pair voisins ont des vibrations collectives autour de l'équilibre. 
sphérique, montre combien l’interprétation des résultats reste délicate, 


dans cette région des éléments. ; 
es 
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CONTRIBUTION A L'ÉTUDE 
DE L’OXYDE DE ZINC 
PAR LA MÉTHODE DIÉLECTRIQUE l 


Par Marie-Louise BLANCHARD 


INTRODUCTION 


On admet actuellement que l’oxyde de zinc est un semi-conducteur 
du type n : sa conductivité variable suivant les échantillons examinés 
se situe entre 107$ et 10? (Q-1. cm1). 

Étudiant les propriétés semi-conductrices de divers sulfures et 
oxydes, et en particulier de l’oxyde de zinc, Wagner (96) (97) émit 
dès 1930 l’idée fondamentale que ces solides, malgré leur stabilité, 
pouvaient présenter une composition s’écartant de la stœchiométrie. 

La plupart des premiers travaux relatifs à l’oxyde de zinc furent 

“ publiés par Wagner et ses collaborateurs. Depuis 1940, de nouvelles 
» et nombreuses recherches ont été entreprises pour élucider les propriétés 
de ce semi-conducteur. Citons en particulier les travaux du Départe- 
? ment de Physique de l’Université de Pennsylvanie et ceux du Laboratoire 
de E. Mollwo. L'hypothèse de Wagner a été élargie : le rôle joué par 
d’autres facteurs, telles les vacances d’oxygène ou les traces d’impu- 

. retés, a été suggéré. 
La préparation de monocristaux d’oxyde de zinc étant malaisée, 
» la quasi-totalité des travaux publiés sur ce composé ont été effectués 
* sur des échantillons frittés ou sur des couches minces. Cependant 
» Scharowsky (84) a indiqué en 1953 un procédé de préparation de 
 monocristaux de petite taille et quelques résultats ont été obtenus 
dans divers laboratoires en utilisant cette technique (12) (91) (83) 


(53) (57). 


G) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Rennes 
. pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue Île 
» 8 octobre 1960 devant la Commission d'examen. 
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Les principales méthodes d'investigation appliquées jusqu’à présent 
à la détermination de la structure de l’oxyde de zinc sont les suivantes : 

Diffraction des rayons X et des électrons. 

Méthodes optiques : absorption dans le visible, l’ultra-violet, l'infra- 
rouge, émission de luminescence. 

Méthodes électriques : mesures de conductivité, effet Hall, effet 
thermoélectrique. Ces dernières ont été de loin les plus utilisées. 

Nous avons appliqué à l’étude de l’oxyde de zinc une nouvelle méthode 
électrique indiquée par M. et R. Freymann (33) (34). 

Le présent travail comprend trois chapitres : 

Dans le chapitre premier, nous rappellerons les propriétés structurales 
de l’oxyde de zine, nous résumerons les résultats acquis par les mesures 
de conductivité, enfin nous exposerons le principe de la méthode diélec- 
trique et nous montrerons comment elle peut constituer un intéressant 
moyen d'investigation de la structure de ce produit. 

Dans le chapitre II, nous exposerons les résultats de l’étude diélec- 
trique de divers oxydes de synthèse de grande pureté ; nous montrerons 
comment les phénomènes observés peuvent se classer en plusieurs 
groupes ; enfin, nous proposerons pour chacun de ces groupes un méca- 
nisme susceptible d'interpréter les résultats expérimentaux. 

Dans le chapitre IIT, nous étudierons les propriétés d’oxydes de zinc 
dopés par diverses impuretés : ions cuivre, ions zinc, ions OH. Nous“ 
montrerons comment l'introduction dans le réseau de quantités très 
faibles de ces éléments étrangers modifie sensiblement les propriétés" 
diélectriques étudiées au chapitre II ; nous proposerons enfin un méca=à 
nisme permettant de rendre compte des phénomènes observés. | 

1 
4 


CHAPITRE PREMIER 


” 
à 


Propriétés structurales et électriques de l’oxyde de zinc.” 
La méthode diélectrique, | 
nouveau procédé d’étude de ce composé. | 


Structure de l’oxyde de zinc. 


État cristallin (43). — L’oxyde de zinc possède la structure hexa-* 
gonale compacte de la wurtzite (88) : chaque ion est entouré d’un" 
tétraèdre d'ions de signe opposé. Les constantes du réseau sont voisines” 


de 3,24 À pour le paramètre a et 5,20 À pour le paramètre c (14) (48) 


: 
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(xor) (26) (1) (41) (102). Le rapport c/a est de l’ordre de 1,61, donc un 
peu inférieur à la valeur 1,633 caractéristique d’un réseau idéal de ce 
type. La distance Zn — 0 
varie suivant la direction 
considérée entre 1,95 et 
1,98 À. La symétrie tétra- 
édrique n’est donc pas par- 
faite. 

Les rayons ioniques et 
covalents pour la coordi- 
nation tétraédrique sont les 
suivants : 


Liaison covalente : 
Zn neutre, 1,31 ; O neu- 
tre, 0,66. 
Re Liaison ionique : Fig. 1. — Structure hexagonale 
Znt+, 0,70 : OErt,32 du réseau de l’oxyde de zinc. 


(d’après Pauling). 
Zn+t+, 0,78 ; O-, 1,24 (d’après Goldschmidt). 


Nature des liaisons. — D’après Wyckoff (100) l’utilisation des 
valeurs des rayons de Pauling ou de Goldschmidt conduit à une valeur 
proche de 2 À pour la distance Zn — O, ce fait favorise la conception 
d'une liaison ionique. Mais la somme des rayons covalents tétraédriques 
conviendrait également. De plus, les anomalies d'intensité de diffrac- 

“ion électronique (101) (102) pourraient s'expliquer par une liaison 
covalente suivant l’axe c (59). 


Écarts à la stœchiométrie. — Les mesures aux rayons X effectués 
par Faivre (25) sur les oxydes de zinc et de cadmium ont montré que 
le traitement thermique suivi de trempe de ces produits pouvait entrai- 
ner des écarts notables à la stœchiométrie, soit sous forme de lacunes 
d'oxygène, soit sous forme d’excès de zinc, celui-ci pouvant occuper 
diverses positions. Le recuit en atmosphère d'oxygène d’un oxyde 
traité thermiquement tend à rétablir au contraire la stæchiométrie. 

Hogarth (55) a montré comment le traitement en atmosphère d'oxy- 
gène amène la migration d'ions zinc et d'électrons du réseau originel 
pour former de nouveaux siles : 
7 Zn0O & Zn++ + 2e- + 1/2 0, 

In0O & Znt + e- + 1/2 Os. 

La concentration des porteurs de charge est proportionnelle à une 

puissance de la pression de vapeur : 
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La détermination expérimentale de n donne des valeurs extrêmement 
variées, indiquant la possibilité d’existence simultanée des deux réacs 


tions ci-dessus (6) (49) (3) (22) (55) (9 4). 


Résumé des résultats expérimentaux. — Les valeurs de la conducs 
tivité de l’oxyde de zinc diffèrent considérablement d’un auteur à 
l’autre, ce qui s'explique facilement étant donné le mode de préparas 
tion distinct des échantillons (68) (47) (40) (60) (3) (7) (46) (87) (51 
Cependant, les mesures d’effet Hall et de pouvoir thermoélectrique (40) 
(68) (55) (3) (47) (57) indiquent toutes un signe négatif pour les poré 
teurs de charge dont le nombre serait de l’ordre de 1015 à 10 centres 
par centimètre cube. 

’étude des variations de la conductivité en fonction de la tempé 
rature permet de calculer l’énergie d’ionisation des donneurs, les valeurs 
ainsi repérées varient suivant les méthodes considérées mais suggèrent 
toutefois l’existence de trois mécanismes distincts pour la conductivité 
correspondant à trois domaines de températures de mesure : le domaine 
des basses températures (< 3500 K), le domaine des températures 
intermédiaires, le domaine des hautes températures (=> 8009 K). 


Origine de la semi-conductivité. — Aucun schéma définitif n’a 
encore été proposé permettant l'interprétation des résultats observés 
à haute et à basse température. Cependant, il semble bien établi que 
la semi-conductivité intrinsèque de l’oxyde de zinc ne puisse se manifes® 
ter qu'aux très hautes températures de mesure (54). La plupart des 
auteurs attribuent alors les propriétés observées aux températures 
de mesures basses et intermédiaires à une semi-conductivité extrin® 
sèque due à l'existence d’impuretés donatrices résultant d’écarts à la 
stæchiométrie. Les conditions de préparation doivent donc jouer 
un rôle déterminant sur les propriétés observées. 


Modification de la semi-conductivité par divers traitements. — 
Influence de la température de traitement. — (Comme l’a montré 


Faivre (25) le traitement thermique crée des écarts à la stœchiométrié: 
Il est malheureusement très difficile dans la technique habituelle des 
mesures de conductivité où l’on opère sur des échantillons frittés à haute 
température, d'analyser l'influence de la température de traitement: 
La plupart des auteurs sont d’accord pour attribuer les propriétés obser® 
vées à l'existence d’impuretés donatrices provenant de la dissociation 
thermique de l’oxyde; néanmoins aucun travail systématique n’& 
permis jusqu’à présent de préciser ce point de façon satisfaisante. 


Influence de la pression de vapeur de zinc. — Le rôle d’un excès de 
zinc peut être mis en évidence si l’on arrive à introduire artificiellement 


\ 


1 
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du Zinc dans un réseau d'oxyde. Dans ce but, divers chercheurs ont 
mis au point des méthodes expérimentales consistant à chauffer un 
monocristal en présence de vapeur de zinc (69) (84) (83) (90) (58). 

Thomas et Lander (92) ont montré que si les cristaux sont de petit 
diamètre (d < 50 y) les faibles pressions en zinc peuvent augmenter 
les valeurs observées de la conductivité mesurée au-dessous de 4000 €. 
Cet effet a été attribué à une adsorption en surface (92). 

Scharowsky a spécialement étudié le dopage par la vapeur de zinc 
dans la région des hautes températures (84). IL compare le nombre 
des électrons de conduction et le nombre de centres d'absorption et 
conclut à la présence d'ions zinc monovalents. Cette hypothèse est 
également admise par Thomas (00), conformément aux observations 
d'Hutson (56). Thomas insiste particulièrement sur les différences 
constatées expérimentalement entre les propriétés à haute température 
des oxydes à défauts d’origine thermique et des oxydes dopés en zinc. 
Alors que dans l’un et rue cas les propriétés semi-conductrices à 
* basse température peuvent s’interpréter par la présence d’atomes 
de zinc donneurs, dans le cas des oxydes présentant des défauts d’ori- 
* gine thermique un autre mécanisme devrait être invoqué pour inter- 
préter l’accroissement rapide de la même conductivité avec la tempé- 
rature, ce que l’on n’observe pas sur les cristaux dopés. Certaines de 
nos expériences semblent suggérer que cet accroissement pourrait être 
dû aux lacunes de zinc. 


Rôle de la pression d'oxygène. — Le recuit en atmosphère d'oxygène 
tend, comme l’ont montré Faivre (25) et Hogarth (55), à rétablir la 

stæchiométrie des échantillons. 

D’après Bevan et Anderson (6) (7), au-dessus de 5000 C l’absorption 
d'oxygène et la conductivité sont des fonctions réversibles de la tem- 
_pérature et de la pression. Au-dessous de cette température la diffusion 
“des ions dans le réseau est difficile. La surface joue alors un rôle impor- 
tant étudié par Morrisson (72). 

Le rôle de la quantité d'oxygène adsorbé apparaît surtout primordial 
dans les études de photoconductivité (69) (52) (18). 


® Influence de l'introduction d’impuretés. — L'introduction d'ions gal- 
-lium (50) ou indium (83) dans le réseau de l’oxyde de zinc amène 
“une augmentation de la conductivité. L'effet inverse est obtenu par 
| incorporation de lithium (50) ou de cuivre (12) (53) ; différents modèles 
“ont été proposés pour interpréter ces résultats expérimentaux. 
Hutson (58) (56) a étudié entre 550 K et 300° K le coefficient Hall 
et la conductivité de monocristaux dopés (H, Zn, Li). Les propriétés 
électriques à 300° K de cristaux dopés au lithium, eristallisés sous vide 


Annales de Physique, 190r. 77 


Ro 


. 


| 
| 
| 


ee 


11806 MARIE-LOUISE BLANCHARD 


ou sous oxygène, ont été également étudiées par Krusemeyer (62) 
ainsi que la diffusion et la précipitation de limpureté indium par 


Thomas (89). 
La méthode diélectrique. 


En 1950, M. et R. Freymann étudiant les propriétés de divers oxydes 
d'uranium observèrent un phénomène de relaxation dipolaire ne 
pouvant s’interpréter qu'en supposant les défauts de réseau à l'or 
gine des dipôles mis en évidence (31) (38). Les recherches furent 
étendues à d’autres oxydes non stæchiométriques (39) et enfin à l’oxyde 
de zinc (33) (82) (03) (79). Afin de montrer quelle contribution la 
méthode diélectrique peut apporter à l’étude de ce composé, rappelons 
brièvement son principe (30) (35) (36) (37). 


as Méthodes de mesure. — L’étude spectroscopique hertzienne des 
. solides consiste en la mesure de la constante diélectrique complexe 
PATES e — € — je” de l’échantillon étudié, dans un domaine aussi vaste que 
possible de températures et de fréquences. | 
Dans certains cas, comme pour l’oxyde de zinc, les phénomènes 
"À intéressants se situent dans une gamme de fréquences allant des basses 
r fréquences aux fréquences radio (0,1 kHz — 1 MHz) et pour des tem 
pératures variant de 59 à 3500 K. H 
pe La technique employée est donc celle du pont d’impédance : l’échan® 
_!  tillon en poudre est placé dans un condensateur cylindrique qui constitu® 
l’impédance inconnue d’un pont de Schering du type 716 C Général 
"Ah Radio. 
Pour différentes raisons expérimentales, il est commode de travailler 
A. à un certain nombre de fréquences fixes et de faire varier la température: 
13 Le condensateur de mesure est enfermé dans un eryostat refroidi 
\ initialement à la température de l’azote liquide ou de l’hélium liquides 
au cours de la remontée thermique la température est repérée par une 
sonde à résistance de platine. Cet appareillage a été décrit ailleurs (63} 


£ 
Absorption hertzienne. — Pour un diélectrique parfait €” —€ 
quelle que soit la température ou la fréquence, il n’y a pas de dissipa: 
uon d'énergie au sein du diélectrique. Pour un diélectrique réel at 
contraire, e” est différent de zéro et varie avec la température et Le 
x fréquence ; le terme e” caractérise la dissipation d’énergie dans ! 
diélectrique et on l’appelle parfois absorption. 
À 
Deux phénomènes peuvent séparément ou simultanément entraîne: 
À + : ; 
l'apparition de l'absorption hertzienne. 
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Conductivité. — Sous l'effet du champ appliqué, il se produit un 
déplacement de charges isolées (porteurs libres). À cette conductivité 
correspond une perte d’énergie par effet Joule dans le diélectrique et 
l'absorption e” est liée à la conductivité o par : 


Dans un semi-conducteur par excès, la conductivité est due à l’io- 
nisation des donneurs, elle croît avec la température suivant la loi : 


c'—=\ 09687 EIET, 


Le diagramme Log 6, 1/T ou Log e”, 1/T utilisé par la plupart des 
chercheurs, permet de connaître E, l’énergie d’ionisation des donneurs 
(fig. 2 a). 


2 Absorption dipolaire Debye. — Lorsque les dipôles sont présents, il 
apparaît un mécanisme particulier du type Debye (21). À une fréquence 
donnée, les valeurs de l’absorption passent par un maximum situé à 
température d’autant plus haute que la fréquence est plus élevée, 
simultanément la variation de e’ présente un point d’inflexion (fig. 2 b). 

Ce phénomène est lié à l’existence d’un ou plusieurs temps de relaxa- 
ton dans l’orientation des dipôles sous l’action du champ. L’absorption 
dipolaire de Debye a fait l’objet d’une mise au point (27) où se trouve 
“précisé le rôle des défauts de réseau à l’origine de ce phénomène dans 
… les solides : une paire de vacances de signe opposé possède un moment 
… dipolaire (13) ; cette association est analogue à celle de deux particules 
“chargées ayant chacune deux positions d'équilibre ; la barrière de 

potentiel séparant ces deux positions devient polarisée sous l’influence 

d’un champ électrique alternatif et l’on observe alors des phénomènes 
Wde relaxation diélectrique analogues à ceux interprétés par Debye (21). 
“ La fréquence v, du maximum d'absorption est liée à la température T, 
“de celui-ci par la formule : 


J, Me UT 


; 
“. Le tracé Log v, = F(1/T,) fournit une droite dont la-pente permet 
“de calculer l'énergie d'activation du phénomène (32) (80). 


oi - 
CE ET €: 


: Absorption dipolaire superposée à la conductivité. — Le plus souvent 
"Pabsorption mesurée lorsqu'on étudie les solides résulte de la super- 
“position d’un phénomène de relaxation dipolaire et d'un mécanisme de 
conductivité (hig:..26), | 3 5 

“ La séparation des deux phénomènes est souvent délicate. Des 


x 
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méthodes graphiques ont été proposées par Breckenridge (13) et 
Meinnel (66). Le diagramme Log &”, 1/T permet en général de séparer 
les deux variables. On en trouvera divers exemples dans le texte (fig. 4). 


TK 
| 300 
C 
10 re 
î 1 
ï ° 3 | 
ITK YreK Yr%K 
0005 0010 0005 0010 0C05 0010 
Fig. 2. — Les différents types d’absorplion hertzienne. 


a. Conductivité. b. Absorption dipolaire Debye. c. Absorption dipolaire 
superposée à la conductivité. 


Application de la méthode diélectrique 
à l’étude de l’oxyde de zinc. 


La méthode diélectrique exposée ci-dessus apparaît done comme 
un nouveau et intéressant moyen d'investigation appliqué à l’étude 
d’un composé qui doit présenter, comme l’ont indiqué la plupart des 
chercheurs, de notables écarts à la stœchiomeétrie. 

On peut d’abord attendre de cette méthode des renseignements sut 
les porteurs de charge dans des oxydes de zinc soumis à divers traite: 
ments ; la comparaison pourra être utile, de l'énergie E ainsi déter: 
minée avec celle résultant des mesures classiques en courant continu 
Opérant sur des poudres faiblement comprimées, on évitera toutes le 
difficultés inhérentes au frittage des échantillons. 

Cependant, le mécanisme de relaxation dipolaire dont l'existence. 
a été signalée dans l’oxyde de zinc apportera une contribution tout à fai 
nouvelle à cette étude en permettant d'examiner l'interaction mutuell 
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des défauts de réseau, sujet qui n’a pratiquement pas été abordé jus- 
qu’à présent. 

La grande richesse d’information que peut apporter la méthode 
diélectrique est illustrée par la figure 3 sur laquelle on a représenté 


+—023eV 


100 200 300 


Fig. 5. — Les principaux phénomènes de relaxation observés sur l’oxyde de zinc. 


x. Oxyde de base. 2. Défauts d'origine thermique. 3. Dopage par ions OH-. 
h. Dopage par ions cuivre. 5. Dopage par ions zinc. 6. Eau adsorbée sur ZnO 
ordonnées multipliées par ro) (4 = 10 kHz). 


des bandes de relaxation dipolaire d’origines diverses observées sur 
l’oxyde de zinc. 

On voit que cette méthode fournit des résultats dans tous les cas 
où des défauts sont présents : défauts d’origine thermique ou chimique. 
On remarquera accessoirement un phénomène de relaxation dipolaire 

- de faible intensité dû à l’action de l’eau adsorbée. 


CHAPITRE II 


Etude diélectrique des oxydes de zinc purs. 


Au cours des premières recherches effectuées au laboratoire par 
“M. et R. Freymann et R. Rohmer (34) (82) (93) de nombreux phéno- 
mènes d'absorption dipolaire, se superposant à la conductivité, furent 
“mis en évidence sur des oxydes de zinc, thermiquement traités, de 


provenances diverses : oxyde R. P. Prolabo, échantillons obtenus par 
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pyrolyse de l’oxalate, de l’hydroxyde ou de carbonate de zinc. Toute- 
fois, ces recherches se heurtaient à un manque de reproductibilité 
et les résultats variaient considérablement suivant le mode de prépara= 
tion utilisé (82) (93) (16) (5) (2) (70). 

Il ne faisait cependant aucun doute que les phénomènes observés! 
étaient en relation avec la présence de défauts de réseau d’origine 
physique (traitement thermique) ou chimique (impuretés). 

Nous avons d’abord entrepris une étude systématique des propriétés 
diélectriques d’oxydes de zinc de grande pureté et particulièrement d’oxy= 
des obtenus par synthèse directe. Ces recherches nous ont conduits à 
utiliser un oxyde, dit oxyde de base, de conductivité très faible et exempt 
de phénomènes de relaxation dipolaire. Sur cet oxyde de base, par des 
traitements appropriés, nous avons réussi à faire apparaître tous les 
phénomènes détectés sur les oxydes de synthèse. 

Enfin, introduisant systématiquement des impuretés dans un oxyde 
très pur, nous avons du étudier le rôle des facteurs chimiques sur les 
propriétés diélectriques. Cette étude fera l’objet du chapitre IIT. 


Origine des échantillons. 


Préparation des oxydes par voie humide. — Nous avons tout 
d’abord renoncé à utiliser les méthodes de préparation par voie humides 
primitivement employées au laboratoire. 1 

Malgré les précautions prises : pureté des sels de départ, lavages 
multiples du précipité.…., il se produit nécessairement une adsorption 
d'ions ; ceux-ci, en quantité variable suivant les conditions d’acidité 
du milieu, diffusent dans le réseau de l’oxyde lors du traitement ther” 
mique. Un travail de Rohmer et Rault (81) à montré la possibilité 
d’existence de réactions entre le précipité et certains produits résultant, 
de l’adsorption : lors de la précipitation ammoniacale de l’hydroxydé 
de zinc à partir du sulfate, il se forme, par exemple, de faibles quantités 
de SO,Zn. Une étude systématique de l'influence du mode de prés 
paration, réalisée en collaboration avec R. Rohmer, a montré, en outre; 
que les échantillons diffèrent sensiblement par l’ensemble de leurs 
propriétés physiques (78). Les réseaux cristallins (comme le montré 
l'étude aux rayons X) sont différemment perturbés suivant la nature 
des sels de départ. Il a été enfin montré par ailleurs que la décomposi® 
tion thermique de sels comme le carbonate amène la formation de 


défauts d’origine thermique (non stæchiométrie) ou topochimiques (76 


Oxydes de synthèse. — Ces oxydes sont obtenus par combustion 
du zinc très pur dans de l'oxygène. Bien qu'il s'agisse de produits se 
triels, leur pureté chimique est très grande. Nous devons à l’obligeancé 
de la Société Vieille Montagne et de la Société Ile-de-France — aug 
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mous tenons, à remercier ici — des quantités importantes de divers 
types de leurs meilleurs oxydes ; nous avons constamment utilisé ces 
produits au cours de nos travaux. 

Le tableau ci-après résume les propriétés de ces oxydes avec leur 
bulletin d'analyse. | 


| | Li Aro CS Tr. E * 
1 Origine : Ê ségr ) es 
| nomenclature | Préparation, propriétés | as 
| 
Vieille Montagne Préparé par fusion | Pb — 0,002 p. 100 
Type A Volatilisation du zine | Cd — 0,002 » 
« Blanc de zinc » Oxydation ; | Fe :='0,602*!°» 
Particules du type amorphe 
(0,17 u) 
+ Vieille Montagne | Id. | Pb — 0,0002 p. 100 
» Type B Cd —0o,0012 -» 
« Blanc de zinc » Particules sphéroïdes Fe. —6,0002 5 
| Cu = 0,00005 » 
| Mn = 0,000 » 
| | 
| 
Ile-de-France Distillation du zinc | Ph = 0,001 p. 100 
« Blanc de zinc» électrolytique MCE 700000) 
(99,995 p. 100) | Cu — 0,0001 » 
1 
| 


À 
 Oxydes de provenances diverses. — Nous avons également utilisé 


“un échantillon d'oxyde de zinc spectrographiquement pur de la Johnson 
 Matthey Cie et enfin un échantillon de haute pureté que nous devons 
- à l’obligeance du docteur Larach des Laboratoires R. C. A., Princeton, 
“New Jersey, U. S. A. (nous désignerons dans la suite cet échantillon 
sous le nom d’oxyde R. C. A.). 

4 


& 


Propriétés diélectriques des oxydes purs. 


Les mesures diélectriques ont été effectuées comme il a été indiqué 
à diverses fréquences comprises entre O,1 et 1 000 kHz, la température 


+ 


x 


* pouvant varier de 5° à 3500 K. Les échantillons sont préalablement 
“désorbés par pompage sous vide secondaire, puis une atmosphère 
“ d’azote sec est établie dans l’enceinte de mesure afin de favoriser 
he échanges thermiques. On observe souvent, en effet, sur les oxydes 

non soumis à ce traitement, un phénomène n’appartenant pas au type 
Debye et se produisant toujours vers 2730 K ; ce phénomène se traduit 
par des maxima concomitants de €” et de e”" nese déplaçant pas avec 
la fréquence, dont l'intensité est d'autant plus forte que la fréquence 
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est plus faible. Des effets semblables ont été observés sur de nombreux 
corps (4) et disparaissent généralement lorsque la poudre est soumise 
à un pompage poussé. L'effet a été attribué à l’action de l’eau adsorbée: 
Bayley (4) suggère l’existence d’une couche monomoléculaire, les pics 
correspondant à un changement des forces de liaison des molécules 
d’eau. 

Tous les échantillons décrits présentent de grandes analogies de 
propriétés diélectriques. Celles-ci seront résumées plus loin ; à titre 
d'exemple, nous présenterons avec plus de détail les résultats relatifs 
à l'échantillon Vieille Montagne, du type B. 


Propriétés diélectriques de l’oxyde Vieille Montagne, type B. — 
Il apparaît des phénomènes bien distincts suivant le domaine de tem: 
pératures considérées, comme on le voit sur la figure 4. 


Log, € 


ène derelaxation dipolaire 


Fig. 4. — Étude diélectrique de l’oxyde de zinc Vieille Montagne type B. 
1. 0,1 kHz. 2. 1 kHz. 3. ro kHz. 


Domaine des températures inférieures à 2000 K (1/T° K > 0,005). — 
Les pertes diélectriques sont très faibles (e’’ de l’ordre de 10) et 00 
dues à la conductivité, elles augmentent lentement avec la température | 
la figure 5 relative à la fréquence de 100 Hz représente cette Ste 
dans un diagramme Log e/’, 1/T; la variation est linéaire et de la forme : 


[4 
o —= oge—E/kT avec PORN 
=© 
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On déduit de cette représentation l'énergie d'activation du phéno- 
mène de conductivité dont la valeur est sensiblement : 


E—10;,02:eV: 


N! 


0006 0007 


Fig. 5. — Diagramme Log £”, 1/T à la fréquence de 100 Hz. 


Domaine des températures supérieures à 2000 K (1/T° K < 0,005). — 
Deux phénomènes se manifestent (fig. 4) : 

La conductivité augmente brusquement, donnant lieu à une énergie 
E — 0,35 eV très supérieure à celle mesurée à basse température, 
il est certain que l’on se trouve alors en présence d’un mécanisme de 
conduction complètement différent. 

Un phénomène de relaxation dipolaire apparaît également qui 
- se superpose à la conductivité. 

Par soustraction des ordonnées (cf. p. 1188), on peut préciser la posi- 
tion des maxima Debye et reporter les fréquences et températures 
correspondantes dans un diagramme Log v,, 1/T,. L'énergie U déduite 

de celui-c1 est de l’ordre de 1 eV (1,2 + 0,2 eV). 


Propriétés diélectriques des divers oxydes étudiés. — Le 
tableau suivant (p. 1194) résume les propriétés des divers échantillons 
décrits. 


Ce tableau suggère les remarques suivantes : 
1. Seul l’oxyde R. C. A. présente un phénomène de relaxation 


 dipolaire, de très faible énergie d’ailleurs, dans la région des basses 
températures au voisinage de 30° K. L'interprétation de ce mécanisme 
‘particulier sera donnée plus loin (chap. III) et nous le négligerons 
provisoirement. 
2. L'oxyde Johnson Matthey présente un phénomène de relaxation 
 dipolaire particulièrement intense ; de ce fait la détermination de l’éner- 
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. 
| L 
| Domaine de température T < 200 K Tr. >200%%K 
LM Nr Relaxation | . …, | Relaxation 
Phénomène observé Conductivité dipolaire Conductivité dipolaire 
1 E en eV U en eV E en eV U en eV 
| 
Référence de l'échantillon : | 
Johnson Matthey J. M. 155 non pas de R. D. 0,28 0,4 
déterminée 
Ile-de-France non — 0,38 I 
mesurable | 
Vieille Montagne, Type A 0,02 — 0,40 I 
» » » B 0,02 = 0,35 12 
RCA | 0,02 | 0,05 | 0,16 1,2 


gie de conductivité aux basses et hautes températures est très difliz 
cile et la valeur U — 0,40 eV n’est donnée qu’à titre d’ordre de grandeur: 

3. Les valeurs numériques de l’énergie E des conductivités à tem: 
pérature supérieure à 2000 K ne sont données qu'à titre indicatif; 
le domaine de température de nos mesures est insuffisamment étendu 
pour assurer une détermination précise de E. 


Interprétation des propriétés observées. 

ü 

Lio diélectrique dont les résultats ont été résumés ci-dessuS 

montre que l’on doit classer en trois groupes les phénomènes observés HI 
1° conductivité aux températures inférieures à 2000 K:5 

29 conductivité aux températures supérieures à 2000 K ; ; 

3° absorption dipolaire Debye. | 

Ces phénomènes ont des origines distinctes et nous sie tenter 


d’en donner une interprétation en comparant nos résultats à ceux obtez 
nus par d’autres méthodes. | ‘ 


‘ 


Étude de la conductivité aux températures inférieures à 2000 K. —= 
L'analyse chimique effectuée conformément à la norme AFNO 
NF T 31-006 de mars 1055 permet de détecter un excès de zinc mét 
allant de 2 à 5 107! g p. 100, dans tous les oxydes que nous avons étus 
diés.. L'expérience montre fre 6) que si la valeur E de l’énergi 
n'est pas sensible à la quantité de zine en excès, les valeurs des perte. 
diélectriques dues à la conductivité varient très vite avec la teneur du 
zinc en excès. Celui-ci doit done jouer un rôle prépondérant dans 1 
mécanisme des phénomènes observés. C’est ce qu’admettent, comm 
nous allons le voir, la plupart des auteurs qui ont étudié la condueti 
vité de l’oxyde de ziné dans ce domaine de températures. 
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Log L £E" 


Vrk 


0007 0008 0009 
Fig. 6. — Variation de l'intensité des pertes diélectriques 
avec la teneur de zinc en excès (y, = 0,1 kHz). 


x. ZnO Vieille Montagne type A (2.10—° g p. 100). 2. ZnO Vieille Montagne type B 
(Po T6 onto)  ZnOLROMAMEE rc Sp #00). 


Idées actuelles sur l’origine de la conductivité à basse température. — 
. Le niveau de conductivité 0,02 eV (région inférieure à 2000 K) est 
« bien connu ; il a été mis en évidence en particulier par Miller (68), 
Harrison (47), Deren et collaborateurs (22), Uchida et Ogino (94). 
- La plupart de ces auteurs attribuent ce niveau aux atomes de zinc 
- en excès jouant le rôle de donneurs. 
Hutson (56) a d’ailleurs montré que la première ionisation du zinc 
ed excès était complète à la température ambiante : 


C4 Zn9 + Znt + ee. 


… C’est vraisemblablement à cette réaction que l’on doit attribuer les pro- 
- priétés semi-conductrices à basse température car, à l'obscurité, l’ionisa- 
tion du second électron n’est pas appréciable avant 7500 C (56) (90) (71). 
On pourrait penser cependant que les donneurs responsables de la 
ue sont constitués par des vacances d'oxygène ayant piégé 
_des électrons. Thomas (900) fournit des raisons Pre et es 
ie qui infirment cette hypothèse. 
Le rôle de l’excès de zinc peut d’ailleurs être directement mis en 
Eidence si l’on traite à température suffisante un monocristal d'oxyde 
en présence de vapeur de zinc. Scharowsky a ainsi vérihié que la conduc- 
Mtivité augmentait avec la pression de vapeur de zinc. Thomas (90) 
a effectué des mesures analogues. Et 


PA, Lt X 
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LA 4 ’h x 
1ê ér] othèse 
Nos premières expériences semblant également de Ypo 
: 1 : : nces 
du rôle de l’excès de zinc, nous avons tenté une série es s 
de vérification : celles-ci consistaient à préparer un oxyde à très faible 
teneur en zinc métal, puis à soumettre celui-ci à divers traitements 
propres à créer un excès de zinc et à étudier les. modifications corres= 
pondantes de la conductivité. 


Préparation d’un oxyde de base. — Le recuit en atmosphère d’oxy- 
gène tend à rétablir la stæchiométrie et doit certainement réduire la 
teneur du zinc métal en excès. 


0004 0007 
Fig. 7. — Étude diélectrique à la fréquence de 10 kHz de l’oxyde de synthèse 
et de l’oxyde de base. } 
1. Oxyde de synthèse. ». Oxyde de base. 


Nous avons effectivement observé que si l’on traite à 5000 C pendant 
quatre heures, sous courant d'oxygène, un échantillon d’oxyde Vieille 
Montagne B, on ne dose plus sur le produit obtenu aucun excès de zinc, 

La figure 7 représente les propriétés diélectriques de l’échantillon 
recuit par rapport à un témoin. | 

Le phénomène de relaxation dipolaire a’ disparu. On observe encore 
deux domaines de conductivité : le premier aux températures supé- 
rieures à 2000 K est identique en intensité et en énergie à celui du témoin, 
le second aux températures inférieures à 2000 K correspond sensible- 


ment à celui du témoin avec toutefois une énergie E nettement infé- 
rieure. 
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Ce résultat semblerait infirmer l'hypothèse attribuant à l’excès de 
zinc la conductivité observée à basse température; il n’en est rien : 
on ne perdra pas de vue en effet que l'analyse chimique ne distingue 
pas le zinc métal en excès (mélangé à l’oxyde) du zinc métal en excès 
ayant diffusé dans le réseau. Or, seul ce dernier peut agir comme donneur. 
Il est probable que dans l’oxyde de synthèse, où l'analyse chimique 
révèle un excès de zinc de 2,5.1071 g p. 100, seule une faible partie 
de ce zinc se trouve effectivement à l’état de métal diffusé dans le réseau. 
L'expérience suivante illustre parfaitement ce point de vue : un échan- 
tillon d'oxyde recuit sous oxygène a été additionné d’une quantité 
notable, de l’ordre de I p. 100 de zinc métallique très finement divisé, 
on retrouve bien cette quantité à l'analyse chimique, cependant l’étude 
diélectrique ne révèle aucune augmentation de la conductivité ; par 
contre, si cet échantillon est maintenant chauffé à 8000 C à température 
suffisante pour assurer la diffusion du zinc on observe une augmenta- 
tion si grande des pertes que celles-ci échappent à la gamme de mesure 

? du pont (tg à supérieure à 0,5). 

On peut donc considérer que l’oxyde de synthèse recuit à 500 C en 
atmosphère d'oxygène constitue un produit de départ, à faible teneur 
en zinc unterstitiel, satisfaisant pour servir de base à des expériences de 
traitement destinées à provoquer l'apparition de la conductivité. Nous 
désignerons ce produit sous le nom d'oxyde de base. 


Traitement thermique de l’oxyde de base. — Il est admis générale- 
ment que, par traitement thermique de l’oxyde, on provoque un départ 


î 
ar PET 


n 


| “ 
| f eau fubede eau 
pas quartz 
Fig. 8. — Montage expérimental destiné au traitement thermique. 


d'oxygène créant un écart à la stœchiométrie par excès de zinc. Ce 
départ subsiste à la température ambiante si l’on fige par un refroidis- 
sement rapide (trempe) l’état du produit. On doit donc observer sur 
ces produits une augmentation des pertes diélectriques mesurées à 
basse température. . 
L’oxyde de base a été porté en atmosphère d’azote pur et sec à des 
“températures de traitement croissantes jusqu'à 1 000° C puis refroidi 
rapidement (trempe). Le montage expérimental (permettant également 
- des opérations sous vide) est représenté figure 8. Le produit à traiter 
(4 g environ) est placé à l’intérieur d’un tube de quartz dans une nacelle 
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en platine reliée par un fil de platine au tambour d’un petit treuil | 
en verre ; celui-ci permet de ramener l’échantillon rapidement dans une 
région froide du tube (trempe). 1 
Pour des températures de traitement inférieures à 700° C, on n’observé 
aucun accroissement des pertes diélectriques dues à la conductivité 
l'analyse chimique ne permet d’ailleurs pas de mettre en évidence 
un accroissement de la teneur en zinc qui doit rester très inférieuré 
à 107 g p:, 100: F 
Pour des températures de traitement supérieures à 7000 C, on observe 


*1È 


Cal 

AE Fig. 9. — Varialion des pertes diélectriques avec le traitement thermique d 
à la fréquence de 10 kHz. 
FD r. ZnO de base. 
ge 2. ZnO traité sous azote À 8oo C. : 
" 3. ZnO traité sous azote à R5o° C. à 
i h. Zn0 traité sous azote à goo° C. 
" 5. ZnO traité sous vide à Soo C. î 
* . ; (6 
ELA au contraire une augmentation des pertes dans la région de mesuré 
à inférieure à 2009 K. Le résultat de ces opérations de traitement est 
qe. résumé figure 9 : la courbe 1 est l’échantillon témoin d'oxyde de base, 
1 f Y al » na » L e > é à 
: les courbes 2, 3, 4, correspondent à des traitements sous azote à res” 
158 pectivement 8009, 8500, 9000 C. | 
CMEN , + DE : DE À 
#0 On voit que l'intensité des pertes dues à la conductivité est d'autant 
plus forte que la température de traitement est plus élevée (75). | 
6 | 
à f . . * | | 
s Traitement thermique sous vide de l’oxyde de base, -— Lie traitement 
(1 1 ? 
ñ sous sl a ! : ” & - 
vide de oxyde de base doit provoquer un départ d'oxygène 
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plus important encore que lorsque l'opération est effectuée à la pression 
atmosphérique. On ‘observe en effet que par chauffage sous vide de 
10-* mm de mercure à 5009 C seulement, l'échantillon d'oxyde de base 
présente en surface une couleur grisâtre, et l’analyse révèle une teneur 
notable en zinc métal : 5.1071 g p. 100. 

Cependant l'étude diélectrique ne révèle aucune augmentation 
notable des pertes. Ce résultat peut s'expliquer en appliquant à nou- 
veau la remarque page 1107 : la température de 5000 C est certaine- 
ment trop faible pour permettre une diffusion dans le réseau du zinc 
métal en excès apparu superficiellement. 

Si l’on élève la température de traitement sous vide au-delà de 
7009 C, on commence à détecter une augmentation des pertes dues 
à la conductivité, comme le montre la courbe 5, de la figure 0. 

On remarquera néanmoins qu'à égalité de température de traite- 
ment les pertes sont généralement moins élevées pour une opération 
sous vide que sous azote alors qu’on pourrait attendre le contraire. 

? Ceci peut s’expliquer en remarquant qu’au-dessus de 7000 C la tension 
de vapeur de zinc est notable (200 mm à 8000 C) : une partie importante 
du zinc en excès au lieu de diffuser distille, on observe en effet dans le 
cas du traitement sous vide un anneau métallique sur les parties froi- 

des du tube. 


050 


025 


100 200 300 


Fig. 10. — 1. ZnO de base à la fréquence de 10 kHz. 


>. Après chauffage sous vapeur de zinc à &oo° C. 


Traitement thermique de l’oxyde de base en présence de vapeur de zinc. 
“__ Enfin nous avons traité l’oxyde de base en présence de vapeur 
de zinc afin de créer des conditions expérimentales voisines de celles 
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utilisées avec les monocristaux par Scharowsky (84) et Thomas (90): 

On observe figure 10 un accroissement très notable de la conductivité 
dans la région de mesure inférieure à 200° K. Le report des points 
expérimentaux dans le diagramme Log c'’, 1/T donne une droite 
figure 11, dont la pente fournit l'énergie E — 0,019 eV ; résultats en 
très bon accord avec les observations de Scharowsky (84) et Thomas (90). 


<— 0019 eV 
ES 


0006 0008 001 


Fig. 11. — Étude diélectrique à la fréquence de 100 Hz : 
échantillon chauffé sous vapeur de zinc à 8oo0 C (p= 200 mm). 


Conclusions. — L'ensemble de ces expériences confirme donc l’hypo- 
thèse fondamentale rappelée (p. 1195) : La conductivité aux températures 
de mesure inférieures à 2000 K est due à l'excès de zinc en position 
interstitrelle. 

Nous avons montré que cet excès de zinc peut être créé de différentes 
manières : traitement thermique sous vide, traitement thermique sous’ 
azote, chauffage en présence de vapeurs métalliques. Dans tous les 
cas on n'observe l’accroissement prévu des pertes que si la température 
de traitement dépasse 7000 C. Nous avons attribué ceci au fait qu'il 
faut atteindre une certaine température pour que les atomes donneurs 
créés en surface puissent diffuser dans le réseau. É 

Enfin, il est peu probable comme l’a fait remarquer Thomas (00) 
que les vacances d’oxygène jouent un rôle important dans le mécanisme 
de Ja conductivité mesurée à basse température ; nos expériences de 
traitement sous vide le montrent bien : alors que le nombre de vacances 
d'oxygène créées dans ces conditions doit être bien plus élevé que pour 
le traitement correspondant à la pression atmosphérique, on n’observe 
qu'un léger accroissement de la conductivité. Ceci ne s'explique bien 
que si l’on attribue le rôle prépondérant au zine en excès ; comme nous 
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Pavons fait ; dans I 
ns fait remarquer dans le cas du traitement sous vide, la majeure 


partie du zinc en excès créé distille et ne diffuse pas dans le réseau 
pour former des donneurs. 


Étude de la conductivité aux températures supérieures à 200° K. 
— Dans le cas des oxydes de synthèse comme pour l’oxyde de base, 
on remarque au-dessus de 2000 K, une remontée rapide des pertes 
indiquant une augmentation de la conductivité (fig. 10, courbe ï), 
l’énergie d'activation du phénomène de conductivité déduite du dia- 
gramme Log e’’, 1/T (fig. 4) est assez élevée : de 0,30 à 0,35 eV, mais 


Fig. 12. — Expériences de recuit. 


1. ZnO chauffé sous vide à 8000 C. 2. Après recuit sous oxygène à 7002 C. 
3. Après recuit sous vapeur de zinc à 8000 C (fréquence de 10 kHz). 


pas suffisamment pour que l’on puisse penser à une conductivité intrin- 
sèque. 
Il est peu probable que dans cette région l’oxygène adsorbé joue 
lun rôle prépondérant ; de fait, nous n'avons observé aucune modifica- 
tion des propriétés diélectriques sur un échantillon chauffé sous vide 
de 10-5 mm à 1000 C pendant 48 heures et conservé sous atmosphère 
d’azote sec. 
… On pourrait alors attribuer la remontée de la conductivité mesurée 
aux températures supérieures à 200° K à une seconde ionisation du 
zinc en excès. Cette hypothèse est contredite par une remarque d’Hut- 
son (56) cité également par Thomas (90) indiquant que ce mécanisme 
ne peut apparaître qu'à des températures supérieures à 7009 C. 

. Les quelques observations expérimentales ci-dessous tendent d’ailleurs 
à prouver que l’excès de zinc ne joue aucun rôle dans le mécanisme 


de la conductivité mesurée au-dessus de 200° K. 
Annales de Physique, 1961. 78 
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1. Il est expérimentalement impossible d'étudier ce phénomène 
de conductivité indépendamment de la bande d’absorption dipolaire 
qui apparaît dans le même domaine de températures. On peut cependant, 
faire la remarque suivante en se reportant à la figure 12 : 

La courbe 1 montre, sur un oxyde traité thermiquement, la super: 
position apparaissant au-dessus de 300° K du phénomène d'absorption: 
dipolaire et de la conductivité. 

La courbe 2 indique qu’un recuit en atmosphère d'oxygène fait 
disparaître la bande de relaxation dipolaire mais laisse pratiquement, 
intacte la remontée de conductivité. Ainsi, les vacances d’oxygène 
ne doivent jouer qu’un rôle minime dans ce phénomène. Par contre, 
un traitement en présence de vapeur de zinc fait disparaître simulta- 
nément la relaxation dipolaire et la conductivité mesurées au-dessus 
de 3000 K. 

2. On rapprochera ce résultat de la courbe 2 (fig. 10) où l’on a repré: 
senté à grande échelle les variations des pertes diélectriques entre 
1000 et 350° K pour deux échantillons : l’un témoin, l’autre recuit en 
atmosphère de zinc. On remarquera que l'effet du recuit en présence 
de vapeur de zinc sur les pertes par conductivité mesurées au-dessus 
de 2500 K est inverse de celui observé aux températures inférieures 
à 2000 K et signalé page 1200. 

On peut alors avancer avec quelques réserves l'hypothèse suivante 
la conductivité observée aux températures supérieures à 2000 K est 
en relation étroite avec la présence de vacances de zinc qui pourraient 
exister dans le réseau ; elle serait alors due à la migration d'ions zine 
à travers les sites vacants. Ce mécanisme a d’ailleurs été invoqué 
dans le cas des cristaux ioniques (13) (42), cependant il n’a encore 
jamais été signalé dans un semi-conducteur électronique comme l’oxyde 
de zinc. | : 

Quoi qu'il en soit, le mécanisme de conductivité responsable des 
phénomènes observés au-dessus de 2002 K est en liaison étroite avét 
celui de la bande d'absorption dipolaire observée dans ce même domaint 


‘de températures. On le vérifiera en se reportant à la figure 13 : lorsque 


par un traitement thermique approprié on fait apparaître sur l’oxydt 
de base la bande d’absorption dipolaire, on observe simultanément 
une réduction très notable des pertes par conductivité mesurées dank 
la région de 3000 K. Nous reviendrons sur ce point très importaril 


(p. 1204), à l’occasion de l'étude de la bande d'absorption dipolairé 
à 


Absorption dipolaire Debye. — Hypothèse sur l’origine de l'absorp 
tion dipolaire. — La structure de l’oxyde de zinc, rappelée page 1183, n’iñ 
dique aucune possibilité d'existence de dipôles susceptibles d’expli 
quer les phénomènes observés de relaxation dipolaire. Comme pour L 
conductivité, on doit donc chercher l’origine de ceux-ci dans les défaut 
de réseau susceptibles d'exister dans les échantillons étudiés. 

- L 


. 
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Une première hypothèse consiste à admettre que le dipôle respon- 
sable des phénomènes de relaxation dipolaire est constitué par l’asso- 
ciation de deux vacances de signe opposé : vacance dé cation et vacance 
d’anion. 

L'existence d’une telle association a déjà été suggérée dans le cas 
d’halogénures alcalins : il faut citer à ce sujet les travaux de Brecken- 
ridge (13), Dienes (23) et Seitz (24) (85) (86). Harrison (47) pour la 
première fois a signalé qu’un mécanisme du type indiqué ci-dessus 
pouvait exister dans l’oxyde de zinc et permettre d'interpréter certaines 
de ses propriétés semi-conductrices. 

Plusieurs de nos expériences (p. 1202) nous semblant confirmer la 
possibilité d'existence de vacances de cation dans l’oxyde de zinc, 
nous avons retenu Île schéma pacance de zinc-vacance d’oxygène comme 
susceptible de donner naissance aux phénomènes de relaxation dipo- 
laire observés. 

Expériences de vérification de cette hypothèse, — Nous avons montré 
pages 1108 et 1199 comment un chauffage en courant d’azote ou 


ON dr 200 EN 


Fig. 13. — Influence du traitement thermique. 
1. ZnO de base. SA) 
2. ZnO après chauffage sous azote à oo C 
3. ZnO après chauffage sous azote à 7000 C LR THE 
4. ZnO après chauffage sous azote à 800 C » 1 
5. ZnO après chauffage sous azote à  900° C 
6. ZnO après chauffage sous azote à 1 1000 C 


Sous vide était susceptible de créer un départ d'oxygène. Celui-ci 
est accompagné d’un départ de zinc comme l’indiquent les remarques 
faites pages 1190 et 1201. Un simple traitement thermique de l’oxyde 


Ÿ 


f 
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de base suivi d’une trempe doit donc être suffisant pour créer des 
vacances d’anion et de cation dont l’association serait responsable 
de la relaxation dipolaire observée sur les oxydes de synthèse. 


INFLUENCE DE LA TEMPÉRATURE. — La figure 13 représente à la 
fréquence de 10 kHz l'influence de la température de traitement en 
atmosphère d’azote sur les propriétés diélectriques 

1. Dès que la température atteint 7000 C une bande de relaxation 
apparaît sous forme d’inflexion dans la remontée de conductivité 
signalée page 1201. 

2. Au fur et à mesure que la température de traitement s’élève 
la bande apparaît avec plus de netteté en se déplaçant vers les basses 
températures ; simultanément la conductivité décroît notablement: 

3. Utilisant la technique habituelle de soustraction de la conducti- 
vité, on peut déterminer la température du maximum de la bande. 
La figure 14 représente à titre d'exemple ces bandes sur un oxyde 
traité thermiquement à 7000 C (fréquences de 0,1, 1 et 10 kHz). 

4. Pour un oxyde traité à une température donnée le diagramme 
Log v,, 1/T, permet de calculer l’énergie d’activation de la bande obser- 
vée : U = 1,2 + 0,2 eV. 
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Fig. 14. — ZnO chauffé à 700 C sous azote. 


Bandes de relaxation d'énergie d'activation U = 1,2 + 0,2 eV. 


Ce résultat est en bon accord avec l'énergie déterminée pour le 
oxydes de synthèse page 1194. Il ne fait aucun doute que l’origine dl 
la relaxation dipolaire observée ne soit la même pour ces oxydes € 
l’oxyde de base thermiquement traité entre 7009 et I 000 C. ; 

5. S1 l’on effectue le traitement thermique sous vide l’intensit 
de la bande d'absorption Debye augmente notablement pour une mêm 
température de traitement comme le montre la figure 15. 
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_ 6. L'étude des courbes expérimentales fait également apparaître 
que la température de traitement ne doit, en aucun cas, dépasser 10000 C. 
A partir de ce point, en effet, un nouveau phénomène de relaxation 
dipolaire apparaît (courbe 6, fig. 13) donnant naissance à des phénomènes 
complexes pour lesquels, dans l’état actuel de nos travaux, il nous est 
umpossible de proposer une interprétation. 


le 


Fig. 15. — Influence 
de l’atmosphère de 


traitement sur l’in- 
tensité de la bande 
de relaxation 
= TK Hz). 

1. ZnO chauffé sous 

; azote à S8oo° C. 
2. ZnO chauffé sous 
vide à Soo C. 


Indiquons cependant deux résultats expérimentaux parfaitement 
reproductibles obtenus avec des échantillons traités à 1 2009 C puis 
trempés : 

Si l’échantillon de départ est un oxyde de synthèse, on obtient une 
nouvelle bande, complètement différente de celle détectée sur le produit 
de départ, située vers 1600 K et d’énergie 0,21 eV. 

Si l'échantillon de départ est un oxyde de synthèse recuit en atmo- 
sphère d'oxygène (oxyde de base), le traitement à 1 2000 C suivi d’une 
trempe fait apparaître une bande située vers 100 K et d’énergie très 
faible, voisine de 0,01 eV (courbe 6, fig. 13). 

Il est bien certain que ces deux bandes correspondent à un mécanisme 
bien différent de celui invoqué ci-dessus à propos des propriétés diélec- 
triques des oxydes traités à température inférieure à 1 0000 C. 

. Alors que dans ce dernier cas, nous avons attiré l’attention sur le 
rôle prépondérant des vacances de zinc, il n’est pas impossible que, 
dans le cas des oxydes traités à température supérieure à 1 0000 €, 
ce ne soit l’excès de zinc qu’il ne faille considérer pour interpréter 
le mécanisme de relaxation dipolaire. 

Nous reviendrons sur ce point à propos du dopage par ions zinc. 


INFLUENCE DES CONDITIONS DE RECUIT. — Un recuit susceptible 
de faire disparaître l’un ou l’autre des types de défauts doit être capable 


rompre sit 
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d'amener la disparition de la bande de relaxation dipolaire. Nous 
avons déjà présenté accessoirement ce résultat page 1201, figure 12: 
Un échantillon d'oxyde de base traité à 8000 C présentant le phénomène 
de relaxation dipolaire superposé à la conductivité (courbe 1) est divisé 
en deux fractions. Une première fraction a été soumise à un recuit en 
atmosphère d'oxygène à 7000 C. On voit que la bande de relaxation 
dipolaire a disparu. Une autre fraction de cet oxyde a été recuite à 
800° C sous une pression de vapeur de zinc de l’ordre de 107% mm de 
mercure, on voit que la bande de relaxation disparaît également: 
Simultanément la conductivité à température supérieure à 2000 K 
décroît. 

Les expériences dont les résultats viennent d’être exposés semblent 
bien confirmer l'hypothèse de la page 1203 attribuant un rôle essentiel 
à l'association vacance de zinc-vacance d'oxygène dans le mécanisme de 
la bande dipolaire d'énergie voisine de 1 eV. Cette interprétation permet 
de fournir une explication simple à la diminution de conductivité 
consécutive à l'apparition de la bande d’absorption dipolaire signalée 
page 1201 et rappelée page 1204: au fur et à mesure que le nombre de vacan: 
ces d'oxygène augmente, les vacances de zinc existantes ou créées s’asso= 
cient avec celles-ci et leur nombre disponible pour la conductivité décroit. 


CHAPITRE III : 


ni 


Influence des impuretés sur les propriétés diélectriques 


de l’oxyde de zinc. 


A 
* 


Nos premiers travaux sur les propriétés diélectriques des oxydes 
préparés par voie humide nous avaient permis de détecter des bandes 
de relaxation dipolaire dont l’origine était incertaine, se situant, aux 
fréquences utilisées, dans le domaine de températures comprises entré 
009 et 2500 K, Après un certain nombre d'expériences, nous avons été 
amenés à penser qu'il pouvait exister une corrélation entre les propriétés 


diélectriques observées et la concentration des diverses impuretés 
présentes (20). k ê 
"1 x " Ÿ 

Nous avons cherché alors à faire apparaître ces bandes sur des oxydes 
très purs dopés systématiquement avec des concentrations variables 
en impuretés. | 


R fl s'agissait en premier lieu de choisir un oxyde de zinc de déparil 
puis de mettre au point une méthode de dopage. Ci 
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Choix d’un oxyde de départ. 


L'oxyde de départ doit posséder les caractéristiques suivantes 

1. L'analyse chimique doit révéler une teneur en impureté très 
faible. 

2. L’échantillon considéré ne doit présenter aucun phénomène 
de relaxation dipolaire dans la région de températures comprises entre 
1009 et 2500 K. 

3. L'’intensité des pertes e’’ dues à la conductivité doit être faible 
afin de permettre l’étude de l'influence des faibles concentrations en 
impuretés : le phénomène de relaxation dipolaire risquant d’être noyé 
dans une absorption générale due à la conductivité. 

Les résultats de l’étude diélectrique des oxydes de synthèse ont été 
donnés précédemment (p. 1194) ainsi que leur bulletin d’analyse(p.1101); 
Voxyde Vieille Montagne B répond parfaitement aux conditions posées 

-et nous l’avons choisi comme oxyde de départ. 


Mise au point d’une méthode de dopage. 


Cette partie du travail a été réalisée en collaboration avec 


B. Hagène (45) (19). 


Méthode à l’oxalate. — Cette méthode dérive de celle utilisée 
par Natta et Corradini (introduction de chrome dans l’oxyde de 
zinc) (73). 


L’oxyde est dissous dans CIH ou NO;H. Après attaque complète 
suivie éventuellement d’un filtrage, on verse dans la liqueur obtenue 
un volume connu d’une solution aqueuse de titre connu en impureté 
désirée. 

Cette solution est préparée par pesée de la quantité nécessaire d’un 
“el cristallisé, bien défini, par exemple le chlorure du métal choisi, 
que l’on dissout dans un volume convenable d’eau bidistillée. Le mélange 
obtenu, porté au voisinage de l’ébullition, est additionné d’un excès 
d’une solution d’oxalate d’ammonium. Le précipité est filtré, puis soi- 
gneusement lavé. Après séchage à l’étuve à 1500 C les sels sont décom- 
posés par chauflage vers 8000 C. 

Nous avons utilisé cette méthode au cours de nos premiers travaux 
sur les oxydes dopés. Cependant, malgré tous les soins apportés à Ja 
préparation des échantillons, les résultats obtenus n'étaient jamais 
“exactement reproductibles, ce qui nous a conduits à l'abandon de cette 
méthode. Nous pensons actuellement que l’oxalate de zinc adsorbe 
des quantités variables d'ions étrangers qui, n'étant pas entraînés 
au lavage, produisent lors de la décomposition un dopage parasite de 
Poxyde (81). 
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Méthode directe. — Marshall et ses collaborateurs (64) réalisaient 
le dopage de l’oxyde par imprégnation de la solution de nitrate du métal 
étudié. Cette méthode réduit considérablement les manipulations et 
nous l'avons constamment utilisée au cours de notre travail ; elle nous 
a permis d'obtenir des échantillons dont les propriétés diélectriques 
sont parfaitement reproductibles même aux plus faibles concentras 
tions (19) (10). 

Un poids déterminé d'oxyde est complètement imprégné d’une solus 
tion dans l’eau bidistillée de la quantité convenable du sel (chlorure 
ou nitrate) de l'élément dopeur. Rappelons que l’on convient d’évaluer 
les concentrations en cations impuretés par rapport aux ions Zinc à 
la notation ZnO (1073 Cu) indique la présence d’un ion cuivre pour 
mille ions zinc. 

La méthode de préparation est alors la suivante : la masse humide 
est séchée deux heures vers 1400 C, lorsqu'elle est complètement sèche, 
elle est broyée au mortier d’agate, puis séchée à nouveau une heure 
à 1400 C. Généralement, on prépare d’une part une série d’échantillons 
de concentrations en impuretés variant de 10 à 107%, d'autre part, 
un témoin additionné d’eau bidistillée seule. Tous les échantillons 
sont alors cuits vers 8509 C en atmosphère neutre. Ce traitement dissocie 
le sel de l'élément dopeur dont l’anion est volatil, et permet la diffusion 
du cation impureté dans le réseau de l’oxyde de zinc. Après quatre 
heures de chauffage, on trempe l'échantillon par refroidissement rapidé 
puis on le broye au mortier d’agate. 


Dopage par ions cuivre (19) (65) (45) (10) (28). 


Mise en évidence d’un mécanisme d’absorption dipolaire. — 
La figure 16 représente les courbes expérimentales relatives à un échan- 


E" 
A 
05 
100 150 200 
Fig. 16. — Bandes de relaxation dues à l'introduction de l’impureté cuivre 


(ZnO : 10-* Cu) : U = 0,23 + o,o1 eV. 
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tillon ZnO (1074 Cu), étudié aux quatre fréquences 0,1, 1, 10 et 100 kHz. 
Sur le même graphique, on a porté par comparaison la courbe relative 
à l’oxyde non dopé (Vieille Montagne B) mais traité thermiquement 
à la même température. On notera l'intensité remarquable du phéno- 
mène observé. Ce dernier est certainement dû à un mécanisme de relaxa- 


tion dipolaire du type Debye. Le maximum de 


c’’ correspond à une 


inflexion de £&” et on observe un déplacement de ce maximum vers les 
températures croissantes lorsque la fréquence de mesure augmente. 
L'énergie d'activation déduite du diagramme Log v,, 1/T, est de 0,23 eV. 

Utilisant le mode opératoire de préparation décrit plus haut 
et les techniques de traitement de la page 1197, on peut faire varier 
un certain nombre de facteurs dont nous avons d’abord cherché à 
préciser le rôle avant d’entreprendre une étude systématique de la 
bande de relaxation dipolaire observée. 


+ 


Influence des conditions de préparation. — Facteurs chimiques. 
-— Au cours des premiers essais, nous pensions faciliter l’élimination 


.des anions en ajoutant 1 cm° d’ammoniaque : formation de sels volatils 
(CINH,) ou décomposables à basse température (NO;NH,). Toutefois, 
l'expérience a montré qu'il n’existait pas de différence significative 
entre les résultats obtenus sur des échantillons préparés avec ou sans 


adjonction d’ammoniaque. 


Nous avons également remarqué que les propriétés diélectriques 
des oxydes dopés sont peu sensibles à la nature de l’anion considéré. 
Le tableau ci-dessous résume les résultats obtenus avec des échantil- 
lons de même concentration, 1074 en ions cuivre, préparés à partir de 


différents sels de cuivre. 


ZnO (1074 Cu). — Position des maxima d'absorption (°K). 


Sel d’origine v = 10 kHz v = 100 kHz v = 1 000 kHz 
INttratente sem 128,5 152 180 
ÉRANE EE 129 148 188 
PEÉPALC NS D I21 151 171 

| 153 182 


BrChlorure : "7 nr. 131 


L'énergie d'activation déduite de la position des maxima varie seu- 
. lement de 0,01 eV, ce qui n’est pas significatif. Suivant la nature du 
sel d’origine l'intensité de la bande d’absorption varie légèrement d’un 
. produit à l’autre : on ne peut toutefois en tirer aucune indication, les 
conditions expérimentales de tassage et de broyage des poudres n'étant 


pas rigoureusement les mêmes. 


br 
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L 
Température de traitement. — L'influence de Ja température du 
traitement thermique sur les propriétés diélectriques d’un échantik | 
lon ZnO (10-5 Cu) est indiquée figure 17. 

On remarquera les points suivants : | 

1. Pour des températures de traitement inférieures à 8000 C le phéno: 
mène de relaxation dipolaire n'apparaît pas sensiblement. | 

2. Dès que la température dépasse 8009 C on observe le maximum | 
caractéristique de e”’. 

3. Pour des températures de traitement supérieures à 8000 CG; 


» 


50 100 150 
Fig. 17. — Influence de la température de traitement sur l'intensité de la bande 
de relaxation du produit ZnO : ro-° Cu à la fréquence de 10 kHz. 
1. © = 7500 CG. 2. Q = 8500 C. 3. @ = 9060 C. 


l'intensité du phénomène de relaxation augmente légèrement mais la 
position du maximum (et par suite l’énergie d'activation correspon* 


dante) n’est pas modifiée. Il est toutefois préférable de réaliser le dopage 


\ 


à des températures inférieures à 1 0000 C afin d'éviter une dissociation 
intense de l’oxyde. Aussi dans la suite de notre travail, avons-nou$ 
adopté la température de 8509 pour la plupart de nos préparations. M 


Dimension des grains. — L'influence de la dimension des grains ; 
de divers autres facteurs : tassage de la poudre dans le condensateur; 
pression de remplissage. ont été systématiquement étudiés (44): 
Nous ne détaillerons pas ces expériences qui ont mis en évidence lé 
peu d'importance de ces facteurs sur les résultats. Au cours de celles-cis 
nous avons toujours observé que l’énergie d'activation U ne varié 
pas de façon significative. | 


Influence de l'atmosphère lors du traitement thermique. — Nous 


_ avons indiqué que le traitement des échantillons s’effectuait sous un 
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courant d'azote pur et sec. Comparativement aux échantillons simple- 
ment traités dans l’air, ce mode de traitement modifie la position des 
bandes de relaxation dipolaire observées. Pour une concentration 
donnée le maximum se situe à température plus élevée et l'énergie 
d'activation est supérieure, lorsque le chauffage est réalisé dans l'air : 
cette différence est probablement due à l'oxygène de l’air, nous revien- 
drons par la suite sur ce-point page 1217. 


Influence de la concentration en impuretés. — Signalons tout 
d’abord que la méthode de préparation décrite conduit à des résultats 
de reproductibilité extrêmement satisfaisants comme le montre le 
tableau ci-dessous comparant les résultats obtenus avec deux oxydes 
ZnO 1074 Cu préparés indépendamment et étudiés successivement. 


Position des maxima en °K 
# Énergie 
ZnO (1074 Cu) | | d'activation 
o,1 kHz | 1 kHz | 10 kHz 100 kHz 
| 
| | 
N°;r 106,5 | 119 132 150 0,23 eV 
N° 2 107 | 115 134 147 0,23 eV 


Nous avons alors entrepris d'étudier systématiquement l'influence 
dé la concentration en ions cuivre sur la position et l’intensité des bandes 
de relaxation dipolaire; le domaine de concentrations étudiées étant 
compris entre 106 et 102. 

Nos résultats sont représentés figure 18. 


À 


€" 


05 


100 200 300 
Fig. 18. __ Influence de la concentration en impureté (y = 10 kHz). 
r. ZnO : 10° Cu. 2. ZnO : 10—* Cu. 3. ZnO : 10-* Cu. 4. ZnO : 10-° Cu. 
j 5 ZnO:E5 ro À CU. 
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Position des bandes de relaxation. — On remarquera les points 
suivants : 

1. Dans un très large domaine de concentrations en impuretés 
(entre 3.1076 et 10-$) ce dopage donne naissance à des bandes d’ab- 
sorption , particulièrement intenses. 

2. Le phénomène de relaxation se déplace nettement vers les hautes 


Ze 


températures lorsque la concentration en impureté S accrott. 


3. Aux très faibles concentrations, la relaxation dipolaire se manifeste 
à très basse température (inférieure à 50° K), on observe également 
un dédoublement du maximum que nous n’avons pas encore interprété 
de manière satisfaisante, les mesures dans cette région étant délicates 
et l’intensité des maxima faible. Il est d’ailleurs impossible de réaliser 
l'étude diélectrique des concentrations inférieures à 107$ : quels que 
soient les soins apportés à la préparation, on introduit inévitablement 
une concentration en impureté de cet ordre de grandeur. L'étude des 
produits «témoins » a montré que l’imprégnation de l’oxyde par de l’eau 
bidistillée, même très pure, suivie d’un traitement thermique, conduit 
également à l’apparition de bandes d’absorption localisées aux très 
basses températures (0) (11) (19). Les raisons qui nous ont conduits 
à tenter une interprétation de ce phénomène seront exposées par 
la suite, mais de ce fait les recherches sont limitées dans la gamme 
des très faibles dilutions. 

4. Si l’on prolonge jusqu’au-delà de la température ambiante (3509 K) 
les courbes relatives aux faibles concentrations en impureté on n’observe 
plus le phénomène de relaxation dipolaire obtenu dans cette région 


avec les oxydes de synthèse, phénomène étudié en détail au deuxième 
chapitre. 


pe 


5. Lorsque la concentration en impureté dépasse 1073 le déplace- 
ment de la bande vers les hautes températures devient très rapide: 
Lorsque la concentration augmente la conductivité ionique vient se 
superposer au phénomène de relaxation. Il est néanmoins possible d’éli… 
miner graphiquement celle-ci (p. 1188). 


Intensité des bandes Debye. — Les courbes d'absorption des divers 
échantillons dopés au cuivre correspondent à la même densité apparente 
des produits. L’intensité du phénomène passe par un maximum extré 
mement nel pour une concentration voisine de 105. 


Détermination de l'énergie d'activation U. —— Le tracé des diagram- 
mes Log Ves 1/T,; pour les diverses concentrations en impuretés permet. 
de déterminer les énergies d'activation correspondantes (fig. 19). 

L'examen des valeurs de U suggère l'existence de trois domaines a 

Pour les très faibles concentrations, inférieures à 1075, l'énergie, 
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correspondant aux bandes de relaxation apparaissant à très basse 
température est très faible, U — 0,07 eV. L'énergie U relative à la 
seconde composante de détermination imprécise signalée précédemment 
est encore plus faible, de l’ordre de 0,01 eV. 

Pour les concentrations supérieures à 3.105, l'énergie d'activation 


Log ue 


Fig. 19. — Diagrammes Log y,, 
1/T, pour les divers oxydes 
dopés au cuivre : 10 


BZn0 ro Cu, = 07 =0,07eV. 
D nOr-bro "Cu U = 0,57 eV. 
BZnO:" 10" Cu Ur = 0,23 eY. 
M. ZnO : 10° Cu  UÙ = 0,25 eV. 
MZnO :"5Tro Cu U = 0,45 eY. 
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0005 0010 


passe brusquement à une valeur de l’ordre de 0,2 eV croissant lentement 
avec la teneur en impureté. Indiquons que la détermination de U est 
particulièrement précise dans cette région et donnons à titre d'exemple 
les valeurs suivantes 


105 : O,21 eV + O,01 
1074 : 0,23 eV + 0,01 
TO 0/25 eV ET O)OTr: 


Pour les teneurs supérieures à 103 on observe une nouvelle augmenta- 
tion rapide de l'énergie d’activation que l’on peut évaluer après éli- 
mination de la conductivité qui masque partiellement le phénomène 
de relaxation dipolaire. La figure 20 représente les variations de l’éner- 
gie d’activation du phénomène de relaxation dipolaire en fonction de 
la teneur en impureté. 


Remarque. — Les résultats ci-dessus sont à rapprocher des obser- 
- vations suivantes : 
1. L'aspect physique des produits diffère suivant la concentration 
en impureté et la température de chauffage. Les faibles concentrations 
- en impureté sont généralement liées à un aspect aggloméré et granuleux 
des échantillons qui se colorent en jaune à la suite du broyage. Par 
- contre, les oxydes contenant de forts pourcentages d'ions étrangers 
sont des poudres de coloration blanche et de faible densité, 
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2. On observe également une variation des propriétés lumunescentes n 
j . . , , _" 26 
avec la concentration en impureté. Lorsque la teneur s'accroît de 10 
à 10-3. on observe à la lumière de Wood une gradation du brun clair 
au jaune. Au-delà de 107$, les échantillons sont marrons. 


Energie 
en eV 


7 408 41% 194 103 402 Concentration en Cu 


Fig. 0. — Variation de l’énergie d’activation avec la teneur en impureté. 


*« 


Essai d’interprétation des résultats. — Les résultats précédents 
indiquent que les ions cuivre introduits dans le réseau doivent former 
une association dipolaire responsable des phénomènes d’absorption” 


observés. . 
Les expériences suivantes nous ont permis de préciser la nature de 
ce dipôle. 
Dopage par l'intermédiaire des oxydes de cuivre. — On peut tout 


_ d’abord se demander si l’ion cuivre qu’il faut considérer est l'ion Cut 
ou l'ion Cut+, Puisque l’on connaît les oxydes CuO et Cu,0, l’introduc-* 
tion d’impureté a été réalisée par addition directe de poudres dè ces 
deux oxydes de cuivre. Ce procédé nécessitant la pesée de quantités. 
très faibles manque de précision, toutefois l’utilisation de cette méthode» 
a permis d'obtenir de nouvelles données sur le mécanisme de formation 


du dipôle. 


+ Après pesée des quantités nécessaires à la concentration désirée, ! 


le mélange des poudres est broyé longuement pour favoriser une répar- 
tion homogène de l’impureté. Le traitement thermique est réalisé 

. dans les conditions habituelles : 8000 C, atmosphère d’azote. 
Nous avons utilisé des oxydes de cuivre R. P. Prolabo (teneur en 
 ampureté maximale 0,3 p. 100). Les propriétés diélectriques de ces 
oxydes ont été étudiées par Meinnel et Colin (17) (67) : l’oxyde divalent 
noir ne présente aucun phénomène de relaxation dipolaire dans le 


Xi ES 
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domaine de températures considérées. Au contraire, l’oxyde Cu,O pré- 
sente une bande, due vraisemblablement à l'excès d'oxygène. Toutefois, 
l'intensité de celle-ci est faible vis-à-vis de celle observée pour les échan- 
tillons ZnO(Cu) ; de plus, la proportion de Cu,O introduite dans le 
réseau de l’oxyde de zinc est trop faible pour que l’absorption propre 
de Cu,O puisse influer de façon sigmficative sur les résultats. 

L’étude diélectrique des échantillons dopés a été réalisée entre 809 et 
3600 K. La concentration (exprimée en ions cuivre par rapport aux 
ions zinc) est de l’ordre de 107. 

Dans le cas de la dilution ZnO — CuO, on observe un accroissement 
continu des pertes e/” avec la température. Il n'apparaît pas de phéno- 
mène Debye hé à l'introduction de l’impureté cuivre. De plus, la faible 
intensité des pertes dans la région située au voisinage de 3000 K ne 
permet pas de mettre en évidence un mécanisme dipolaire similaire 
à celui observé antérieurement sur les oxydes non dopés (fig. 21, cour- 

Des I et 2). 


U-0,33eV 
€" | | 


050 


025 


200 250 300 


Fig. 21. — Dopage par les oxydes de cuivre (y = 10 kHz). 
x. ZnO chauffé à 8oo0 C sous azote. 
2. 7/n0 RL CuO0Er6E" 
32 1nOMICU Or 


La dilution ZnO — Cu,O (correspondant à une teneur identique en 
Cuivre) est caractérisée par la présence de bandes Debye superposées 
daux variations de la conductivité (fig. 21, courbe 3). L’élimination du 
terme dû au déplacement des charges ne permet de préciser la posi- 
tion des maxima d'absorption. La valeur de l’énergie d'activation est 
PU — = 0,33 eV, l'accord est suffisant avec la détermination obtenue dans 
ile cas d’un dopage par le chlorure de cuivre. 
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Il semble donc que l’un des termes de l'association dipolaire observée, 
soit l'ion Cut ; il reste à tenter de préciser quel est le second terme de 
cette association. 


Rôle des anions impuretés. — D’après Kroger et ses collaborateurs (61), 
le remplacement d’un ion zinc dans le sulfure de zinc par une impureté 
monovalente est plus aisé si, simultanément, un ion soufre est remplacé 
par un ion chlore monovalent. Bien que ce point de vue soit actuelle- 
ment contesté (2 0), on pouvait, dans le cas de l’oxyde de zinc, penser 
à l’association : ion cuivre monovalent-anion impureté. Il est peu 
probable que l’on doive retenir ce mécanisme car on devrait alors 
observer des modifications dans Ja position et l’énergie des bandes 
lorsqu'on change l’anion impureté, ce qui n’est pas le cas. 


Rôle des lacunes d'oxygène. — On peut alors penser à une association 
dipolaire impureté cuivre-lacune d'oxygène ; Riehl et Ortmann (77) 
ont invoqué un mécanisme analogue pour expliquer les propriétés 
luminescentes de SZn; nous pensons que cette hypothèse permet 
d'interpréter les résultats observés, au moins dans le domaine des 
concentrations moyennes (1075 à a 10-) comme le montrent les expériences 
de vérification suivantes : 

Des échantillons dopés à 104 Cu ont été recuits en atmosphère 


d'oxygène. Le phénomène de relaxation dipolaire précédemment observé 
disparaît complètement (fig. 22). 


te’ 


05 


100 150 


Fig. 22. — Disparition du phénomène de relaxation 
par recuit en atmosphère d'oxygène. 
1. ZnO : 10° Cu chauffé à 8500 C sous azote. 
2. ZnO : 10-° Cu chauffé à 850 ( sous oxygène (y = ro kHz). 
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De même, si le traitement thermique à 8000 C est effectué sous 

atmosphère d'oxygène et non d’azote, on n'obtient pas non plus le 
- phénomène de relaxation dipolaire. 

Enfin, si l’on effectue le traitement thermique dans l’air, la transition 
entre les domaines U — 0,23 eV et U = 0,45 eV dont l'existence a 
été signalée page 1213 apparaît pour des concentrations beaucoup 
plus faibles en ions cuivre, comme le montre le tableau ci-dessous 


| | 
Concentrations | 1076 1051 Tors EO7° | 
| | | | 
| | | | 
U en eV | GORE OEM O23L LT 0o;2t Traitement sous 
| | | azote. | 
MEN ASS er fo 07 107 0:20 0,22 | o,49 |Traitement dans 
| In T'arr. 
| 
| 


On peut alors proposer le mécanisme suivant : les premiers ions cuivre 
Cut s’introduisant dans le réseau s'associent aux vacances d'oxygène 
existantes pour donner le mécanisme de relaxation dipolaire d'énergie 
moyenne U = 0,23 eV ; dès que le nombre de vacances d'oxygène dispo- 

“nubles est saturé par des ions cuivre, on passe alors au mécanisme 


ÜU = 0,45 eV. 


Dans le cas du traitement thermique à l'air, le nombre de vacances 
d'oxygène disponibles est plus faible, il est normal d’obtenir le méca- 
“nisme d'énergie élevée pour des concentrations inférieures en cuivre. 


Concentrations moyennes (105 à 10? Cu). — Pour ces concentra- 
tions en impuretés, le type d'association ion cuivre monovalent-vacance 
d'oxygène fournit un modèle en bon accord avec les résultats expéri- 
‘mentaux observés. On peut encore se demander si le cuivre monovalent 
est en position interstitielle ou normale dans le réseau. | 

Le rôle fondamental des lacunes d'oxygène dans la constitution des 
-dipôles postule évidemment en faveur du cuivre en position substitutionnelle. 
» Les valeurs des rayons ioniques ne s'opposent pas à cette interpré- 
tation bien que les rayons de Zn++ et de Cu* diffèrent sensiblement : 
Zn++ : 0,70 À, Cut : 0,96 À. L’oxyde de zinc n'étant pas purement loni- 
que, il est probable en effet que le rayon de la sphère inscrite au centre 
du tétraèdre d'ions oxygène est supérieur à la valeur théorique 0,72 À. 
De plus, la présence de vacances d'oxygène au voisinage de l'ion substi- 
‘tué doit contribuer quelque peu à rendre plus lâches les liaisons. 

_ On ne perdra pas de vue enfin le résultat indiqué page 1215 : l'incor- 
poration de l’impureté cuivre entraîne la disparition du mécanisme 
dipolaire attribué aux vacances de signe opposé, observé sur l’oxyde 
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de base. On peut donc penser que l’impureté cuivre vient occuper 
préférentiellement les sites vacants du réseau. 


Cas des fortes concentrations. — Lorsque la concentration en 1ons 
cuivre dépasse une valeur limite, on observe l'apparition brusque d’un: 
phénomène de relaxation dipolaire d'énergie supérieure. Il semble que 
la présence de ce niveau d’énergie de valeur élevée soit due à l’appari- 
tion d’un mode de compensation différent de l’impureté. 

Verwey, Selwood et leurs collaborateurs (95) ont montré que de 
nombreuses propriétés semi-conductrices pouvaient s’interpréter en 
admettant que l'introduction d’impureté de charge différenté de celle 
du réseau se compense par l’incorporation simultanée d’électrons et 
de trous. La charge peut être liée sur une orbite caractéristique de 
l'ion étranger ou être piégée sur les ions avoisinant l’impureté, cette 
dernière possibilité amenant une plus grande facilité de libération de 
la charge, d’où la naissance d’une conductibilité. 

Il est donc possible que le phénomène d'énergie U — 0,45 eV observé 
avec l’oxyde de zinc soit dû à un mécanisme du type Selwood-Verweÿ. 


Dopage par ions zinc. 


Cette étude nous a été suggérée par la discussion des résultats indi- 
qués page 1205 relativement aux oxydes de zinc traités à température 
supérieure à I 000 C et présentant par conséquent un excès stœchio: 
métrique de zinc. 

Les résultats obtenus complètent l’étude du dopage par ions cuivre 
et apportent quelques nouveaux éléments d’information sur le méca: 
nisme du dopage en général. 


ri 


Dopage au chlorure de zinc. Les conditions de préparatior 
sont les mêmes que pour lion cuivre : imprégnation de l’oxyde par des 
solutions de chlorure de zinc, traitement thermique en atmosphèrt 
d'azote vers 8500 C, suivi de trempe. On observe sur les produits dopé: 
l'apparition de Dee tes de relaxation dipolaire se traduisant pai 
des bandes dont la position et l'intensité varient avec la concentratiof 
en ions zinc (10) (65). 

La figure 23 représente à titre d° exemple les phénomènes observé 
à 10 kHz. On remarquera les points suivants : + 

1. Pour les concentrations comprises entre 102 et 10-5, on obtien! 
un phénomène double : une bande intense située entre 1500 et 200 
et une bande très faible située vers 500 K. 

2. Pour les concentrations inférieures à 10-5, le phénomène es 


toujours double, maïs cette fois la bande à ee température es 


Han à pL8 
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d'intensité notablement plus élevée et se dédouble d’ailleurs en deux 
composantes. 


3- Contrairement aux faits observés au cours de l'étude du dopage 
par ions cuivre, il n'apparaît pas de modifications importantes dans 
l'allure des courbes lorsqu'on atteint 


des teneurs en impureté voisines 
de 1072 


=)". 


150 200 


7 Fig. 23. — Influence de la concentration en impureté. 
Me/2n0 : ro * Zn. 2. ZnO : ro—° Zn. 3. ZnO : ro * Zn. 4. ZnO : x0—° Zn (y = ro kIJ?). 


* 4. Le tracé des diagrammes Log v,, 1/T, permet de déterminer les 
énergies d'activation correspondant aux deux domaines de relaxation 
dipolaire (fig. 24). 

… Les bandes situées à basse température correspondent à des énergies 
très faibles variant avec la concentration entre 0,02 eV pour une concen- 
tration de 106 et 0,10 eV pour une concentration de 1074, 
“ Les bandes situées au-dessus de 1000 K correspondent à des énergies 
plus élevées variant peu avec la concentration et de valeur moyenne 


UÙ = 0,21 + 0,03 eV. 


Æ Le dopage par ions zinc fait donc apparaître deux domaines d'absorp- 
tion, l’un à très basse température et de faible Crete, 1 autre à température 
plus élevée et d'énergie moyenne. Le premier s'afjaiblit au profit du second 
orsque la concentration en 1ons zinc s accroît. 


5. Conformément aux résultats déjà obtenus avec le dopage par 
ns cuivre un recuit en atmosphère d'oxygène amène la disparition 
le tout phénomène de relaxation dipolaire, sugoérant le rôle des vacances 
oxygène dans la constitution du dipôle. 
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Fig. 24. -— Diagrammes Log y, 1/T, pour les divers oxydes dopés au zinc : 


région haute température. 
— — — — région basse température. 


1 AO 0 20 U = 0,02 et o,18 eV. 
AIN E Cm A U = 0,09 et 0,25 eV. 
3: Zn0 tro Zn Ui="o,r0 et 0,24eV. 
Dopage au carbonate de zinc. — Ces expériences ont été réali 


sées en vue de tenter une interprétation des phénomènes de relaxation 
observés à la suite de l’action directe de l’eau sur l’oxyde de zine (p. 1222). 

On sait que le carbonate de zinc se décompose dès 3009 C en donnant 
de l’oxyde et du gaz carbonique. La tentative semble donc paradoxale 
de doper un oxyde de zinc au carbonate puisque le produit de décom:- 
position de celui-ci est justement l’oxyde. De nombreuses expériences 
ont cependant montré que, dans certaines conditions expérimentales: 
on pouvait obtenir ainsi des bandes de relaxation dipolaire très ana: 
logues à celles obtenues avec le dopage par ions zine. Les poudres d'oxyde 
et de carbonate sont intimement mélangées, broyées ensemble et séchées 
vers 1300 C, enfin chauffées en atmosphère d’azote vers 8500 C. Le 
échantillons étudiés sont de concentrations respectives 1073 et 10% 
(exprimées en ions zinc). 

Les courbes d'absorption e’’, f(T) sont données figures 25 et 26. 

Le diagramme Log v,, 1/T, détermine les valeurs suivantes de U 

U = 0,026 eV et U = 6,075 eV. E 

Ces valeurs sont très comparables aux déterminations obtenué 

dans l'étude du dopage par le chlorure de zine. Comme précédemmen 


le recuit en atmosphère d'oxygène entraîne la disparition des bande 


de relaxation observées. - 
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Fig. 25. — Bandes de relaxation de l’échantillon ZnO : CO;Zn 10—°. 


Fig. 26. — Bandes de relaxation de l’échantillon ZnO : CO,;Zn ro—*. 


Étant donné que la réaction de décomposition : 
CO;Zn — ZnO + CO, 


doit être complète à la température de l'expérience, on peut tout 
d’abord soupçonner qu'il n'y a aucun dopage réel mais apparition 
de bandes de relaxation dues à l’oxyde probablement non stœchio- 
métrique (76) provenant de la décomposition du carbonate. Cette 
hypothèse est peu vraisemblable étant donné la faible quantité de 
carbonate ajoutée : en admettant que la réaction de décomposition 
de celui-ci soit totale, la proportion en poids de l’oxyde provenant du 
carbonate est seulement de 1073, Pour éliminer cette hypothèse, nous 
avons réalisé l’étude diélectrique d’un oxyde de zinc provenant de la 
œuisson d’un carbonate de zinc à 8500 C sous azote pendant quatre 
heures. Cet oxyde ne donne aucun phénomène de relaxation dipolaire 
analogue à celui observé. 

Il semble donc que tout se passe réellement comme si le traitement 
en présence de carbonate permettait l’introduction d'ions zinc dans le 
réseau. Le mécanisme de cette introduction reste douteux. On peut 
penser à une action réductrice, à vrai dire peu probable, du gaz carbo- 


nique sur l’oxyde. 
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Quoi qu’il en soit, il semble bien que le traitement en présence de 
carbonate permette l'introduction d’ions zinc dans le réseau. Tout se 
passe comme si la décomposition d’une molécule de carbonate conduisait 


non pas à une molécule d'oxyde, mais à un ion oxygène et un 10n zinc; 


ce dernier pouvant s'introduire dans le réseau. 


On ne perdra pas de vue également que l’on se heurte exactement à 
la même difficulté lorsque l’on veut expliquer complètement le mécaz 
nisme cependant bien admis du dopage par ions cuivre. La décompos 
sition thermique d’un sel de cuivre conduisant logiquement à l’oxyde: 
Rappelons encore à ce sujet nos expériences de dopage de l’oxyde de 
zinc à partir des oxydes de cuivre. 


Essai d’interprétation des résultats. — Les résultats précédents 
semblent indiquer que les phénomènes de relaxation dipolaire observés 
pourraient avoir une origine analogue à ceux observés dans le cas du 
dopage par ions cuivre. Comme dans ce cas, le rôle expérimentalement 
mis en évidence des vacances d'oxygène suggère le mécanisme dipolaire 
ions zinc monovalents en position normale-vacances d'oxygène. 

On doit enfin rapprocher ces résultats de ceux obtenus avec les oxydes 
de synthèse traités thermiquement à très haute température (p. 1205): 
Il y a une très bonne concordance entre les positions des bandes et 
leurs énergies d'activation relevées dans les deux cas. Nous nous conten: 
tons de signaler ici cette coïncidence qui permettra peut-être d’inter- 
préter les phénomènes que nous avons observés avec les oxydes de 
synthèse traités à haute température. 


Influence de l'ion OH- 
sur les. propriétés diélectriques de l’oxyde de zinc. + 


Mise en évidence d’un phénomène de relaxation dipolaire 
d'énergie U — 0,04 eV. Les précautions expérimentales signalées 
page 1208 (imprégnation de l'échantillon témoin par de l’eau bidistillée) 
nous avaient été dictées par le fait expérimental suivant : si l’on traite 
en atmosphère d'azote à 8500 C un oxyde de synthèse préalablement 
imbibé d’eau bidistillée et séché à l’étuve à 1300 C, on observe sur cé 
produit un mécanisme de relaxation dipolaire qui n'apparaît pas sur 
l’oxyde de départ (9). | 

La figure 27 reproduit le phénomène observé qui se situe à trés 
basse température. Des essais effectués sur de nombreux échantil: 
lons ont montré que ce phénomène était parfaitement reproductible; 
au moins en ce qui concerne l'énergie d’activation qui est toujours 
de 0,04 eV + 0,005. 

Signalons dès maintenant que nous avons détecté dans le même 


L 
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domaine de températures un mécanisme de relaxation de même énergie 


sur l'oxyde R: C. À. (p. 1103). Nous reviendrons ultérieurement sur ce 
point. 
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Fig. 25. — Bandes de relaxation observées sur un échantillon humidifié 
et chauffé à 8509 C. 


Rôle des traces d’eau. — La formation de défauts de réseau par M 
action de l’eau sur l’oxyde pouvait avoir diverses origines susceptibles er: 
d’expliquer les faits observés (65) (11). Fu 
»] ; 2 + 

Dopage par les cations impuretés contenus dans l’eau. — Nous avons 


“signalé page 1212 la grande sensibilité de la méthode diélectrique aux 
traces d’impuretés. Dès lors la présence d’ions étrangers dans Peau 
pouvait être à l’origine des phénomènes mis en évidence : les cations 
Se concentrent lors du séchage des échantillons à l’étuve et peuvent 
diffuser dans le réseau de l’oxyde lors du traitement thermique. 

Cette hypothèse ne résiste pas à l’analyse pour deux raisons : 

Tout d’abord, on n’observe aucune différence en imprégnant l’oxyde 
soit avec de l’eau distillée ordinaire, soit avec de l’eau de très haute 
résistivité, obtenue dans un appareil de double distillation en quartz. 1 

D'autre part, un mécanisme de dopage par impureté devrait, comme 
nous l'avons montré, faire appel à la présence de vacances d’anion 
pour réaliser le complexe dipolaire cation impureté-vacance d'oxygène. 
Or, le recuit en atmosphère d'oxygène n’entraîne pas la disparition de 
la bande 0,04 eV observée, contrairement à ce que nous avons toujours 
observé dans le cas de dopage par cations impuretés (fig. 30). 

_ Cette dernière expérience indique en outre que les vacances d'oxygène 
sont étrangères au phénomène observé. 
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Rôle du gaz carbonique dissous dans l’eau. — Le pH de l’eau bidis- 
tillée exposée à l’air durant les manipulations décroît rapidement à la 
suite de la dissolution du gaz carbonique. 


La formation éventuelle à basse température de traces de carbonate 
de zinc pouvait être donc envisagée. Cette hypothèse nous a d’ailleurs 
conduits à réaliser l'étude du dopage au carbonate de zinc exposée 
page 1220. 

Cette interprétation est réfutée par plusieurs faits expérimentaux : 


1. Les oxydes dopés par le carbonate de zinc présentent effectives 
ment des phénomènes de relaxation dipolaire localisés dans la région 
des très basses températures. Toutefois l’étude de plusieurs concentra- 
tions en impureté n’a pas permis de mettre en évidence un mécanisme 
dipolaire dont l'énergie d’activation serait proche de 0,04 eV. De plus; 
ces bandes s’effacent à la suite d’un chauffage en présence d'oxygène, 
contrairement au phénomène dû à l’action de l’eau. 


2. Le chauffage en présence du gaz carbonique ne permet pas 


+ 


non plus de retrouver le niveau considéré (U = 0,04 eV). 


3. L'humidification d’un échantillon a été réalisée en atmosphère 
d'azote avec une eau bidistillée pratiquement exempte de gaz carbo-= 
nique (pH — 6,8). Le séchage de l'échantillon a été ensuite réalisé sous 
vide, et le traitement thermique à 8000 C réalisé suivant la méthode 
habituelle. Cependant, le phénomène de relaxation dipolaire persiste 
avec l’énergie d’activation U — 0,04 eV (fig. 30). 

Ce groupe d'expériences indique de façon très nette que l’anhydride 
carbonique dissous ne joue aucun rôle dans l’effet dû à l’action de l’eau“ 


Action de la vapeur d’eau (15). — Les expériences suivantes ont été 
réalisées | 
1. Un échantillon a été placé dans une atmosphère saturée de 
vapeur d’eau : la quantité d’eau adsorbée est de l’ordre de 16 mg par 
gramme. Après traitement thermique cet échantillon humidifié en phase 
vapeur ne présente pas le phénomène observé dans le cas de l’'humidifi= 


cation en phase liquide : il n'apparaît aucun mécanisme dipolaire dans 
la région des basses températures. 


On détecte cependant des bandes Debye de très faible intensité 
au voisinage de 160° K et d'énergie U = 0,58 + 0,06 eV (8). La compa- 
raison de ces résultats avec les divers travaux réalisés au laboratoire 


montre que l'effet doit être attribué à l’action de l’eau adsorbée à la 
surface du solide (98). 


À 


2. On obtient également un résultat négatif lorsque l’oxyde est 


soumis à un chauffage prolongé vers 8000 C dans un courant de vapeur 
d’eau. 
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Ces expériences indiquent que les phénomènes observés sont dus à une 
réaction en phase liquide se produisant au moment de l'imprégnation 


du produit. 


Comparaison avec les oxydes traités en atmosphère d’hydro- 
gène. — On peut imaginer que la réaction de l’eau sur l’oxyde de zinc 
au moment de l’imprégna- 
tion conduit à la formation 
de faibles quantités d’hy- gp" 
droxyde de zinc; ce der- 
mier, se dissociant lors du 
traitement thermique, don- 010 
nerait naissance à des ions 
OH- susceptibles de diffuser 


dans le réseau pour former 


… des complexes dipolaires. SRE ue 
2 On sait qu'il est facile 6 Oops 
d'introduire des ions OH- 1000RbS 
dans le réseau de l’oxyde | 
de zinc pre ee en Ê | TK 
atmosphère d'hydrogène = 50 
| 2). La solubilité ; 
| 200) (72) d l . Fig. 28. — Bandes de relaxation observées 
ApRUE ne SD. € sur un échantillon chauffé sous hydro- 
de zinc a été étudiée par gène à 8009 C. P = 0,044 + 0,002 eV. 


| de nombreux expérimen- 

L'tateurs (83) (58). 

| Ce traitement modifie la conductivité des échantillons (70) (87) 

(or) (83) (53). Lander et Thomas (01) interprètent les propriétés obser- 
vées en admettant la fixation de l’hydrogène sur des ions oxygène 
du réseau suivant les réactions : 


EH, = 3H + 2er 
2H+ + 20-- — 20H 
Znt+ + 2e- — Zn. 


Nous avons alors effectué l’étude diélectrique d’un oxyde de synthèse 
traité en atmosphère d'hydrogène (11) (65). 
- Ce traitement a été effectué à 8000 C pendant quatre heures en pré- 
“sence d’un faible courant d'hydrogène pur et sec, après quoi le produit 
. à été trempé par refroidissement rapide. 
+ Ilapparaît sur ce produit au voisinage de 30° K des bandes de relaxa- 
* tion dipolaire extrêmement nettes (fig. 28), dont l'énergie d’activation 
est U — 0,044 + 0,002 eV. 
On retrouve donc bien par action de l'hydrogène le phénomène observé 
» sur les oxydes imprégnés d’eau. Restait à déterminer pourquoi le méca- 
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nisme Ü — 0,04 eV était également détecté sur l'échantillon prove- 
nant des laboratoires R. C. A. (fig. 20). 

Renseignements pris auprès du docteur Larach, nous avons pu 

savoir que cet oxyde avait étés 

ca, | obtenu par recuit de trente mi- 

€ 2h! nutes en atmosphère d’hydrogènes 

à 1 0009 C d’un produit très pur 
de la Mallincrodt Chemical Co. 


Rôle de l’hydroxyde de zinc. 
_— A ce stade de nos expériences. 
il était logique de tenter un do-" 
page à partir de l’hydroxyde de 
Zinc. 

Une quantité très faible d’hy- 
droxyde a été intimement mé- 
langée à l’oxyde qui a ensuite: 
subi le traitement thermique 
habituel. 

Les mesures diélectriques révèlents 
effectivement la présence d’une 
bande de relaxation dipolaire, situéen 
à très basse température et d’éner« 
gie U = 0,038 eV + 0,005 eW# 
Cette bande persiste par recuit en atMosphère d'oxygène, elle a bien las 


02 


n1 


50 100 


Fig. 9. — Étude diélectrique 
de l’échantillon R. C. A. 


même origine que celles décrites page 1222. £ 
Ce résultat vient donc confirmer encore le rôle attribué aux ions OH 
dans le mécanisme de relaxation dipolaire U — 0,04 eV. £ 


La figure 30 représente le résultat de l’étude diélectrique exposéem 
ci-dessus : outre la bande 0,04 eV on remarque une seconde région de 
dispersion située vers 1500 K. Cette seconde région ne peut corres-… 
pondre qu'à un dopage par ions zine provenant de la dissociation} 
thermique de l’hydroxyde. En effet, cette bande présente tous les 
caractères du mécanisme dipolaire étudié page 1218 : domaine de to 
pératures analogues, valeurs de l'énergie d’activation identiques, asp 
rition par recuit en atmosphère d'oxygène. 

Nous retrouvons encore ici un résultat assez paradoxal et qui n’est, 
pas sans analogie avec celui signalé page 1222 : tout semble se passer 
comme si la décomposition thermique de lhydroxyde à l’état de grande 
dispersion dans ZnO conduisait non pas à l’oxyde mais à des ions 
ee et Zn* susceptibles de s’introduire dans le réseau de Re 

e Zinc. | 


AVE à « à ) À 
Quoi qu'il en soit, le rôle des ions OH- agissant comme élément 


_. dopeur de l’oxyde de zinc semble bien établi, Les phénomènes observés 


\ 


1 

Re | 

avec les oxydes imbibés d'eau ne peuvent s'expliquer autrement :f 
L 


% 
: 
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on doit alors admettre une réaction de l’eau sur l’oxyde de zinc condui- 
« a su Lip" . … ré 

sant à l'apparition de quantités, qui péuvent être faibles, d’hydroxyde 

de zinc. 


50 100 150 
| Fig. 36. 
| 1. ZnO : H,0 traité sous oxygène 
2. ZnO : H,0 traité sous azote VI Ho KR UT. 


3. ZnO : Zn(OH), traité sous azote : 


CONCLUSION «Ke 


Nous avons appliqué à l’étude de l’oxyde de zinc une nouvelle tech- 
nique expérimentale : la méthode diélectrique dont le principe avait 
été indiqué par R. Freymann. Cette méthode permet d’obtenir des  : 
» informations sur les associations dipolaires résultant de défauts du 
réseau, elle fournit en outre des renseignements sur la conductivité ces 

des produits étudiés. a 

L'ensemble des expériences réalisées permet de proposer une inter- He 

» prétation des propriétés diélectriques de divers oxydes de synthèse. ae 
. Nous avons d’abord recoupé les observations de plusieurs chercheurs 

- qui avaient mesuré à basse température la conductivité de l’oxyde de 
- zinc. Nos expériences confirment l’hypothèse généralement admise 

. sur l’origine de cette conductivité : les donneurs d'électrons sont vrai- f;" 

 semblablement constitués par les atomes de zinc en excès placés en 

» position interstitielle dans le réseau de l’oxyde. Par action de la tem- 
) pérature les donneurs s’ionisent sous la forme monovalente : 


: ' 


Zn? > 7Znt + er. La 
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Nous présentons à ce sujet une série d'expériences indiquant dans 
quelles conditions le zinc en excès peut pénétrer dans le réseau pour 
agir comme donneur. 4 | Ë 

Nous avons ensuite étudié la conductivité aux températures de mesure 
supérieures à 2000 K. Contrairement au précédent, ce domaine avait 
été peu étudié. Notre travail semble indiquer que la conductivité obser- 
vée est d’origine ionique : elle pourrait être attribuée à la migration de 
cations à travers les sites non occupés, ou ce qui revient au même, à la 
misration de vacances de zinc. | | 

Enfin, et c’est la principale originalité de ce travail, nous avons été 
amenés à étudier les associations de défauts de réseau sur la nature 
desquels la méthode d’absorption dipolaire apporte une grande richesse 
d’information. ee 

Alors que, jusqu’à présent, seul l'excès de zinc était invoqué pour 
expliquer les propriétés électriques de l’oxyde de zinc, l'étude diélec- 
trique semble donc montrer que les vacances de zinc associées à des 
vacances d'oxygène peuvent également jouer un rôle prépondérant. 
Toutes les propriétés des oxydes de synthèse peuvent alors s’interpréter 
en admettant la présence simultanée de plusieurs types de défauts 
le départ d’un ion oxygène entraîne l'apparition d’une vacance d’anion, 
les deux électrons excédentaires se fixant sur un ion zinc voisin. L’exa- 
men des rayons ioniques déterminant la place disponible à l’intérieur 
d’un tétraèdre élémentaire du réseau de l’oxyde de zinc montre qu'il 
est absolument exclu qu’un atome neutre (dont le rayon est notable-” 
ment plus élevé que celui de l'ion zinc) puisse rester en position normale, 
il doit donc passer en position interstitielle ; nous aurons donc en pré- 
sence simultanément : une vacance d'oxygène, une vacance de zine 
et un atome de zinc interstitiel. 

La méthode diélectrique s’avère particulièrement sensible aux traces 
d'impuretés chimiques. L’incorporation de cations étrangers provoque 
l'apparition de phénomènes de relaxation dépendant simultanément 
de la nature de l’impureté et de la concentration introduite. À 

Le dopage par ions cuivre donne naissance à des phénomènes de 
relaxation d'intensité remarquable. Les résultats obtenus sugoèrents 
l’existence de plusieurs mécanismes de compensation de l’impureté" 
introduite, En ce qui concerne le domaine de concentrations inférieures 
à 107, nous avons montré la possibilité d'associations dipolaires du” 
type cation impureté monovalent-vacance d'oxygène, Au-delà de cette” 
concentration, on passe à un mécanisme d'énergie supérieure où la 
compensation de l’impureté peut se réaliser par adjonction simultanée 
de charges électroniques sur les ions avoisinant l’impureté. 

Dans le cas du dopage par ions zine, le rôle expérimentalement mis" 
en évidence des vacances d'oxygène suggère un mécanisme dipolaire | 
ions zinc monovalents en position normale-vacance d'oxygène. 

L'étude des oxydes humidifiés constitue un exemple frappant de. 


4 
î 
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la richesse d’information que peut apporter la méthode diélectrique. 
La grande similitude des résultats obtenus d’une part sur ces oxydes 
et d'autre part sur les échantillons chauffés en présence d’hydro- 
gène ou dopés par l'intermédiaire d’hydroxyde permet d'attribuer 
un rôle essentiel à l'ion hydroxyle OH- dans les phénomènes diélec- 
triques mis en évidence dans la région des très basses températures. 

Le mécanisme des réactions chimiques se produisant lors du dopage 
de l’oxyde de zinc reste encore assez incertain ; plusieurs de nos expé- 
riences semblent indiquer qu’il se produit une sorte de réaction d’ions 
» en phase solide. Sur ce point également la méthode diélectrique pourra 
» probablement apporter dans l’avenir des éclaircissements intéressants. 
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MESURE AUTOMATIQUE 
DE LA DIFFUSION MULTIPLIE 


DANS LES ÉMULSIONS NUCLÉAIRES 


APPLICATION A L'ÉTUDE DE L'ASYMÉTRIE 
DANS LA DÉSINTÉGRATION y = etv+y (1) 


Par Mme Vrorerre BRISSON-FOUCHÉ 


INTRODUCTION 


4 


La technique des émulsions photographiques continue à rendre 
» d'appréciables services pour la recherche ea physique nucléaire Elle 
_ présente sur les autres méthodes utilisées (chambres de Wilson, 
- chambres à bulles électronique) l'avantage de permettre des mesures 
| très précises sur les traces laissées par les particules, et de constituer 
un milieu assez dense susceptible d’arrêter des particules de grande 

_ énergie avec une épaisseur relativement faible. 

Malheureusement, l'observation et la mesure des phénomènes, une 
fois la plaque développée, sont deux opérations assez longues et 
délicates. Or, nous n'en sommes plus au temps où l'on cherchait 
« le phénomène ».… Il s'agit maintenant de faire des déterminations 

| très précises de masses, d'énergies, de vies moyennes, de distributions 
angulaires, sur les phénomènes découverts depuis un certain temps, 
. mais encore mal connus: Aussi la valeur d'une expérience dépend-elle 
beaucoup de la statistique. Or, les méthodes de mesure utilisées 
jusqu'alors dans la technique des émulsions ne sont guère adaptées à 


(1) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Paris 
pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
> juin 1959 devant la Commission d'exainen, 
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cette sorte de course contre la montre. Depuis plusieurs années, la 
méthode photométrique de mesure d’ionisation a été employée par de 
nombreux expérimentateurs. Plus récemment, un appareil de dépouil- 
lement automatique a été construit à Rome. Mais, pour les mesures de 
diffusion multiple, encore plus longues et fastidieuses que les mesures 
d'ionisation, rien encore n'avait été prévu. C'est pourquoi, parallèle- 
ment à d’autres expérimentateurs, nous avons essayé de construire un 
appareil qui limite le plus possible l'intervention de l'opérateur pour 
cette sorte de mesure, qui limite aussi le temps nécessaire et qui 
exécute tous les calculs. 

Il fallait un appareil simple, qui conduise la mesure jusqu'au 
résultat des calculs et ne nécessite pas l'emploi d’une calculatrice 
électronique (car souvent il est utile de connaître le résultat tout de 
suite, sans attendre la possibilité d'utiliser l’une de ces calculatrices). 
D'autre part, il fallait des circuits très stables et de principe simple. 
Ce sont ces deux exigences qui nous ont guidés vers la solution adoptée, 
parmi les multiples possibilités qui se présentaient. La description de 
cet appareil constitue la première partie de ce travail. 

La deuxième partie décrit comment nous avons utilisé cet appareil 


pour essayer de résoudre un problème d'actualité : la variation avec 


l'énergie de l’asymétrie dans la désintégration pu —>e + v + v. La non- 
conservation de la parité dans les interactions faibles implique, dans la 
désintégration : 


T—>u+v 
Mes e LE v 4 


la polarisation du méson y et de l’électron, et une asymétrie dans 
la distribution angulaire de l'électron. D'après les hypothèses de Lee 
et Yang sur le neutrino, le paramètre d’asymétrie de cette distribution 
doit dépendre, d’une façon bien déterminée, de l'énergie de l’électron. 
Ce paramètre d'asymétrie a été déterminé expérimentalement en 1957 
par plusieurs auteur$ pour l’ensemble des électrons de désintégration 
du y, mais il restait à savoir comment il dépend de l’énergie. Une telle 


D 2: » vue , . 
recherche est longue si l’on utilise les émulsions, dans lesquelles « 


l'énergie des électrons ne peut être estimée que par la mesure de la 
diffusion multiple. Elle suppose un grand nombre de ces mesures. 

Avec l'appareil, cet énorme travail devenait plus abordable. Nous 
avons utilisé des plaques exposées à un faisceau de x+ de 4o MeV, dans 
lesquelles les deux désintégrations du + et du u se produisent au repos 
Nous avons ainsi mesuré 915 événements. 

La deuxième partie de ce travail contient d’abord une présentation 
théorique du problème, ensuite tous les résultats sur ces 915 mesures, 
dont le sens et la signification physique sont discutés pour finir. 


> st ms dit à. mme 
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CHAPITRE PREMIER 


Rappel sur les mesures de diffusion multiple. 


L'angle moyen de diffusion d’une particule ayant traversé l’émulsion 
photographique est relié à son énergie de la façon suivante : 


pBe 


6° est la moyenne quadratique des angles entre tangentes mesurés tous 
les s microns, £ est la charge de la particule, p son impulsion et Bc sa 
vitesse ; 

— À est un facteur de proportionnalité (1) appelé « facteur de scatter- 
ing », qui dépend du milieu traversé et qui est une fonction lentement 
variable de s et de B; 

— en pratique, on mesure les angles 0; entre cordes successives en 
projection sur le plan de l'émulsion et l'on prend la moyenne des 
valeurs absolues. 

LA 

On a alors, en posant & = —— : 


Vs 


Len (1) 


On montre que | 6, | est proportionnel à 1/62. K:- est le facteur de 
scattering calculé pour les angles projetés entre cordes. Si s est exprimé 
en unités de 100 y, & et 0, en degrés et pBc en Mev, K; est voisin de 25. 


Mesure de x, (2). — La méthode choisie est la méthode dite de la 
fléche : elle consiste à mesurer les ordonnées successives des grains par 
rapport à un axe fixe (on choisit cet axe voisin de la direction générale 
de la trace) et à en déduire l’angle entre les cordes menées sur des 
cellules successives ou non. | 

L'élimination de la diffusion parasite se fait entre deux estimations 
de l'angle de scattering faites en utilisant deux cellules différentes, 
l’une grande et l'angle obtenu contiendra surtout la diffusion vraie et 
l'autre petite, pour laquelle la diffusion parasite sera prépondérante 
(méthode employée à Bristol) (4). 

On montre que l'angle «. est alors : 


PS TD ut, 
Ca 1/1 PH de és/100 (2) 
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© u étant l’unité de mesures des ordonnées successives qui 
100 


dépend du réticule et du grossissement utilisés 

S, — petite cellule (en microns). 

S, — grande cellule (en microns). 

D, = deuxième différence entre les ordonnées successives sur la 
cellule s,. 

D, — deuxième différence entre les ordonnées successives sur la 
cellule &,. 


. 


180 
Tr 


Aœ, 0,88 
L'erreur est donnée par — = V - (5), x étant le nombre de grandes 
€ Vr 
cellules utilisé pour la mesure. 
Connaissant «, on déduit pBc de la formule (1). 


Remarques. — La formule (2) est valable pour une trace située dans 
une émulsion n'ayant subi aucune déformation. 

Le facteur de scattering K. utilisé sera celui calculé pour une mesure 
faite sans coupures (6), c’est-à-dire sans éliminer les valeurs de D supé- 
rieures à 4 D. En effet, nous verrons que l'appareil ne peut effectuer ces 
coupures et de quelle manière nous avons pu y remédier. 


Pratique de la mesure. — On aligne la direction moyenne de la 
trace parallèlement à l’un des mouvements du microscope et on relève 


Fig. À. : 


les ordonnées Y, tous les s microns. On calcule ensuite successive 
ment : 


1° les différences entre les ordonnées successives : 


Yn = Yn—1 — Yn = premières différences ; 


. . ñ ; 

2° les deuxièmes différences entre ces ordonnées : L 
a) sur la cellule s, : | 
Dhs, = Yn-1 = Yn; | 

b) sur la cellule s, (ici elle sera toujours égale à 25,) : | 


Ds, SE (Yn-3 + Yn-2) — (Yn--1 —- Yn). 
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Pour pouvoir calculer x, il faut connaître : 


ASE ps et D, 25 = — 


Les trois quantités à obtenir sont donc : 
E|D,,s1, 2 | Dhs | et le nombre n de cellules (de longueur 25), 


CHAPITRE Il 
L'appareil. 


Le microscope utilisé est un Leitz Ortholux binoculaire muni d’un 
objectif Leitz 100 KS (ouverture numérique 1,25) et d’un oculaire à 
réticule mobile 10 X Kellner. Le grossissement obtenu est 100 X 1,25 
x 10, le tambour est gradué en 100 divisions, 1 division — 0,0695 um. 
La mesure elle-même s'effectue comme d'habitude : on aligne la direc- 
tion générale de la trace le long du réticule mobile, selon la direction 
de l’un des mouvements du microscope (ici, la direction verticale). Une 
montre micrométrique placée sur ce mouvement permet d'avancer la 
trace d’une longueur constante et le tambour commandant le réticule 
permet de placer le fil sur la trace à chaque pointé. Mais l'opérateur n’a 
plus besoin de noter les ordonnées successives Y,. L'appareil les enre- 
gistre, puis effectue les premières et secondes différences et la somme 
des valeurs absolues de ces dernières. Ceci sur la cellule de mesure et 
sur la cellule double. Un compteur mécanique permet de connaître le 


5 CNT 2 
ns PT Dr, el Dnss | donne 


nombre de cellules. La formule «x = e TRS 
2 — S1 


immédiatement l’angle. 


I. — Principe de l'appareil (7). 


1° Transformation des y, en grandeurs électriques. — Un poten- 
tiomètre placé sur l’oculaire permet, grâce à un montage spécial décrit 
plus loin. d'obtenir des tensions électriques proportionnelles au dépla- 
ment du fil après chaque pointé, donc aux premières différences. 


2° Calculs des deuxièmes différences. — Des condensateurs de 
capacité égale, montés sur des disques fournants, sont chargés à des 
tensions proportionnelles aux premières différences successives, puis 
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par des mises en parallèle convenables, ils prennent une charge finale 
proportionnelle aux deuxièmes différences. 


3° Circuit analyseur. — Les condensateurs sont déchargés dans un 
circuit comprenant : 

— Un pont redresseur de diodes au germanium, donnant la valeur 
absolue des deuxièmes différences. 

— Un amplificateur. 

— Un sélecteur d'amplitudes, permettant de mesurer la hauteur de 
l'impulsion de décharge proportionnelle aux deuxièmes différences et 
de la transformer en nombre d’impulsions proportionnel à sa hauteur. 


4° Enregistrement des deuxièmes différences et addition. — Les 
impulsions sortant du sélecteur sont mises en forme par un univibra- 
teur, puis enregistrées dans deux échelles de comptage (correspondant 
aux cellules s et 25) qui additionnent toutes les deuxièmes différences 
successives. 


L'ensemble de l'appareil est représenté sur le schéma suivant : 


Condensateurs 


52 
Condensateurs !”*° 
Z|Dn,2s| 
Fig. B 
II. — Description. 


19 Premières différences. Potentiomètre. — Un potentiomètre 
de précision a est monté sur l’axe du tambour de l’oculaire 
son curseur est solidaire du réticule mobile ; son corps peut tourner 
indépendamment du curseur, ce qui permet, après chaque pointé, 
de ramener le point milieu, relié à la masse, en contact avec le 
curseur (le retour à cette position déclenche un signal acoustique). La 
différence de potentiel appliquée aux bornes du potentiomètre est une 
source de tension continue v stabilisée à — 2 p. 1 000. On obtient ainsi, 
à chaque pointé, une tension proportionnelle aux premières diffé- 
Tences Yn = Yn_1 — Y,. en valeur algébrique. 


tas cmt darts. Ari. à À 
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2° Calculs des secondes différences. Condensateurs. — 1) Cellule s. 
— a) Princtee. — La quantité à obtenir est D, — yn_1— yn. Si l'on 
charge un condensateur sous une tension égale à yr_1 et un autre de 
capacité égale sous une tension — y, et si ensuite on les met en paral- 
lèle, la tension aux bornes de l’ensemble est 1/27, _1 — Yn\ = 1/2D,%. 
En effet, si C est la capacité des condensateurs, la quantité d'électricité 
emmagasinée dans le premier est : 


dans le deuxième : 


L'ensemble, après mise en parallèle, se comporte comme un condensa- 
teur de capacité 2C, ayant comme quantité d'électricité : 


Q ax Q; S Q = C(Yn-1 — Yn). 


Q  Clyn-1—Yn) 
er 2 Ê 
On voit que, si les capacités ne sont pas égales, la tension aux bornes 
Can 1 — Con 
ER 

condensateur à y,, puis un autre à — 7,41; la mise en parallèle per- 
met d’avoir la tension 1/2 (yn— Yn+1) — 1/2Dn+1, aux bornes de 
l’ensemble et ainsi de suite. Il suffit de disposer de quatre condensa- 
teurs de capacité rigoureusement égale, C;, C:, C3. C, et de les sou- 
mettre aux opérations suivantes : 


Chacun des condensateurs pris à part conserve alors q— 


ne sera plus yn-1 — Yn, Mais . On peut ensuite charger un 


Cellules | C (ie œ (EA CPS ARTE 
| | 
n—1 |—ys 1 +Vn 1 1/2(yy_9—Yn 1) 
= 
7 C à —Yn |T Yn 1/2(yn_1—Yn) 
HR RCE | 
AA " 
n+1 R-Yn+1| FYn+1 1/2 Un Un +1 
G 
n +2 ë Ne +Yn+21/2yn+1—Un+9 
ESS | 
| 
Eu SE 3 TÜn+3 +Yn+3 1/2(yn +2—Un +3) 
| 
n+4 Nat +n+4l/2n +3 —Un +4h 
1 
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>) Cellule double 2s. — a) Principe. — Ici, la quantité à obtenir est : 


Don —= (Yn=3 + Yn-2)— (Yn—1 5 Yn)- 


Ou utilise encore quatre condensateurs de capacité égale (et égale à 
celle des quatre premiers) C1, C2, C3, Ci. 

— C; est chargé sous la tension + y» 1. 

C; est chargé sous la tension + y». 

Ils sont ensuite mis en parallèle : aux bornes de chacun, la tension 
est de (Yn—1 SE Yn)1/2. 

— Auparavant, C; a été chargé sous la tension y,-3. 

C,; a été chargé sous la tension y»-2. 

Ils ont ensuite été mis en parallèle : à leurs bornes, la tension est 
de (Yn=3 de Yn-2)1/2. 

— Enfin C; et C; sont mis en parallèle avec leurs pôles inversés : 
aux bornes de chacun, la tension est : 


1/A[(yn-3 a UYn-2) — (Yn—1 + Yn)] — 1/4D, 2. 


— Pour obtenir D,:22,, on utilise C4 déjà chargé à 1/2yn-1 + Yn) 


et C3, chargé à (yi+1 + Yn+2)1/2. L'ensemble de ces opérations peut 
être résumé dans le tableau suivant : 


es 
Cellules | C1 | Co | © C | G+C ’ 
ANRT, C +Un-3| | 1 
PA STI | + Yn-2 En-3+Yn-2) aD, 2,2 
EN Uni : 
n à lYn | Un-1+Yn)5 4,2 
HET ET E ù Un +1 | 

2 | x 
Dre" c + Yn+2 EUn41 +Un42) AD 42,261 
RTS | Vars | | | 
574 | Vn+a Un+3+Un4a)8) ADh44,25 
te) | Unes | ; 
Fe | | T Un +6 EUn+5 +Un+6) 
HT. — Circuit analyseur. 


Le circuit analyseur se compose de trois parties : 


7 Un circuit redresseur, qui prend la valeur absolue de la décharge ; 
— un amplificateur ; 


” 
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— un sélecteur d'amplitudes qui mesure la hauteur de l'impulsion 


de décharge. 


19° 


Redresseur. —— On 
utilise un pont redresseur 
de diodes au germanium Nc AA 
monté comme l'indique la | LL 
figure ci-contre. 


Ces diodes ont été triées 
de façon que le pont soit 
IIgoureusement symétrique. 


Fig. C. 


,. . » ï 2 5 ue 
L'impulsion de décharge à la sortie du punt est toujours positive. 


\ 


20 Amplificateur. — L'impulsion de décharge passe ensuite à 
travers un amplificateur Philips GM 4531 à tension continue, dont la 
linéarité et la fidélité ont été contrôlées, 


Une division du tambour correspond alors à 4 V. 


39 Sélecteur d’amplitudes. — Il faut maintenant transformer la 
décharge en un nombre d'impulsions proportionnel à sa hauteur. 


Trente néons (Ne 51. G. Electric) sont réunis par une de leurs bornes | 
à l'arrivée de l'impulsion de décharge. Les trente autres bornes sont 
reliées à un pont de résistances donnant des tensions croissant de 4 V 
en 4 V. L'établissement du courant dans chaque néon donne une 
impulsion qui est ensuite enregistrée dans l’échelle de comptage et on 
obtient r impulsions pour une décharge de 4n Vou den divisions. 

On a ajouté une diode au germanium après le condensateur de sorte 
de chaque néon, pour isoler chaque circuit et empêcher un néon de 
réagir sur les autres. 


4° Mise en forme. — Les impulsions données par les néons sont 
mises en forme dans un univibrateur (trigger de Schmitt), dont le 
seuil est réglé de façon à éliminer les impulsions parasites. 


50 Relais. — Les D, et D,,2, sont analysées dans le même sélecteur 
(la position des disques au départ est réglée de façon telle que les deux 
décharges ne se fassent pas en même temps). Un relais coaxial placé 
après la mise en forme permet d’aiguiller les signaux sur l'entrée de 
l’échelle correspondante. 
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IV. — Comptage. 


Les deux échelles de comptage sont constituées chacune par trois 
dékatrons : elles donnent Z | Dhs | et Z | Dn.ss |. 

Un compteur mécanique enregistre le nombre de cellules. 

On a donc immédiatement < | Das | > et < | Dr2 | >. 


CHAPITRE Ill 


I. — Tests faits sur l’appareil. 


Il s’agit maintenant de vérifier que l'appareil n’introduit pas d'erreurs 
systématiques dans les calculs et que les résultats ne sont pas plus 
dispersés que lors de mésures ordinaires, c’est-à-dire sans appareil. 


A. Calcul de la précision obtenue. — La précision du matériel 
utilisé a été choisie de telle façon que les erreurs apportées par chaque 
partie de l’appareil soient négligeables : les seuls éléments capables de 
donner lieu à des fluctuations au cours du temps sont les appareils 
branchés sur le secteur, c'est-à-dire l'alimentation de potentiomètre, « 
l’amplificateur, l'alimentation du sélecteur. En effet, les défauts de 
linéarité n'ont pas d'importance, puisque l'appareil a été étalonné, ” 
c'est-à-dire que la tension de référence de chaque néon a été réglée 
pour que le néon s'allume pour une seconde différence donnée. Une 
autre cause d'erreur provient du fait que les néons du sélecteur ne sont 
pas parfaitement stables (environ 1/2 V). ù 

Si l’on tient compte des précisions de l’alimentation du potentiomètre 
et du gain de l’amplificateur, et du fait que lors d’une mesure avec 
appareil la quantification ne s'opère qu’au niveau des deuxièmes diffé- 
rences, on peut voir que, dans le cas le plus défavorable, la tension pour 
laquelle un néon s'allume peut s’écarter au plus de 3 V 1/2 de la valeur 
prévue, et on peut avoir une différence de 1 néon avec la vraie valeur ; - 
donc l'erreur possible sur D, , est d’une division. Dans le cas d’une | 
mesure sans appareil, cette erreur peut atteindre 2 divisions. 

D'autre part, pendant toute la durée des mesures, les différentes 
tensions ont été vérifiées tous les 4 ou 5 jours ainsi que les tensions. 


d'allumage des néons. Pratiquement, les réglages n’ont pas eu besoin 
d’être retouchés. 
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B. Tests de contrôle. — Après la mise au point finale, une série 
de tests a permis de vérifier le bon fonctionnement de l'appareil. 


Contrôle de fidélité. — Une même série de mesures a été répétée 
35 fois et comparée aux résultats sans appareil, qui donnaient 


pBc= 113 + 2 MeV. 


La moyenne des 35 mesures est pBc = 112,3 + 4.5 MeV; 
‘res La même opération a été recommencée 12 fois sur une trace plus 
énergique : 
sans appareil : pBc — 236 + 30 MeV; 
avec appareil : n8c — 234 + 12 MeV. 


Dans les deux cas l'erreur apportée par l'appareil peut être consi- 
dérée comme négligeable. 


Contrôle de la dispersion des mesures. — Plusieurs secondaires + de 
mésons y ou Kx, (Kx, —> t* r°) déjà identifiés ont été mesurés: 
L'énergie du + au départ est unique et bien déterminée. La valeur 
moyenne obtenue, ainsi que la dispersion des mesures autour de cette 
valeur moyenne, renseignent indirectement sur la qualité de l'appareil. 
L'énergie théorique du x après un parcours de 2 000 x (moitié de la 
longueur mesurée) est pBc — 168 MeV. La moyenne obtenue pour les 


15 x mesurés est : phc — 164 + 14 MeV. Ce résultat est en bon accord 
avec le résultat attendu. 

Les deux premières séries de mesures montrent que l'appareil n'in- 
troduit pas d’erreurs systématiques dans les résultats. Les moyennes 
obtenues pour les calculs faits avec l’appareil sont en effet très proches 
des valeurs calculées sans appareil. 

La distribution obtenue pour les énergies de mésons x n’est pas plus 
étalée que pour des mesures faites dans des conditions identiques mais 


de façon classique. 


II. — Avantages et inconvénients de l’appareil. 


L'appareil ainsi conçu ne présente pas le maximum d'automatisme 
possible, puisque l'opérateur est encore obligé de regarder dans le 
microscope pendant toute la mesure. Néanmoins, il présente plusieurs 
avantages incontestables : 

1° Gain de temps : il faut à peu près 6 minutes pour mesurer une 
trace sur 100 cellules, tous calculs faits. Sans appareil, il faudrait 


presque une heure, calculs compris. 
20 Fatigue moindre : l'opérateur n’a plus besoin de lire les divisions 


du tambour. 
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30 Mesure beaucoup moins fastidieuse puisque l'appareil exécute tous 
les calculs. D'autre part, les erreurs de calcul, qui ne manquent pas de 
s'introduire dans des listes aussi longues, sont ainsi supprimées. 

Mais il reste tout de même deux choses que l'appareil ne peut faire 
seul : les coupures correspondant aux trop grands angles et l'élimination 
statistique des déformations. 

Pour éliminer les grands angles de scattering sans avoir besoin de 
faire des coupures, on réoriente la trace après chacun de ces angles. 
Le p@c est alors la moyenne pondérée des pfc obtenus sur chaque 
tronçon. La validité de cette méthode, testée sur des traces mesurées 
avec et sans appareil, s’est révélée satisfaisante. 

Pour les déformations, on peut utiliser la méthode exposée par 
Cosyns et Vanderhaegue (8) qui consiste à mesurer directement la 
flèche due à la déformation, sur chaque longueur de cellule, et à la 
soustraire quadratiquement à la valeur de D? et D? (voir aussi thèse 
A. Lecourtois, 1955) (9.) Dans tout ce travail, les déformations étaient 
négligeables. 


DEUXIÈME PARTIE 


La non-conservation de la parité dans les interactions faibles, prédite 
par Lee et Yang (10) et confirmée en 1956 par l'expérience de Wu et 
al. (11) sur la radioactivité $ des noyaux de 5Co orientés, a suscité de 
très nombreux travaux. Ces travaux portent sur les phénomènes de 
désintégration dont sont responsables les interactions faibles : désinté-« 
gration du neutron (ou radioactivité B), désintégration des particules | 
instables. Parmi ces dernières, la plus facile à observer, parce que la 
plus fréquente, est certainement la chaîne x — u + v. 


LS EN AN 


Au premier abord, on s'est demandé si le neutrino n’était pas seul « 
responsable de cet état de choses ; en effet, dans les désintégrations « 
étudiées les premières (N > P+e+ Vet x + u + v) un ou plusieurs : 
neutrinos entrent en jeu. La masse nulle du neutrino et l'hypothèse de 
Lee et Yang sur l'existence d'un état de polarisation unique pour le. 
neutrino permettent de le décrire par une théorie à 2 composantes au | 
lieu des 4 composantes habituelles de la théorie de Dirac, et l’on sait 
(Pauli (12)) qu'une telle théorie n’est pas invariante par réflexion. 
d'espace. Cette théorie prédit des asymétries dans les distributions 
angulaires des produits de désintégration, qui ont été observées expé- 


rimentalement. En particulier, dans u —> e + y + y, il doit y avoir une 
asyméêtrie avant-arrière dans la distribution de l'angle d'émission de 
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l'électron avec le spin du y. Cette asymétrie a été mesurée par bien des 
auteurs (13) (14) (15) (16) (17) (18). La théorie du neutrino à a compo- 
santes prédit en outre que cette asymétrie doit être une fonction homo- 
graphique de l'énergie de l'électron émis. Ce point, encore très mal 
vérifié expérimentalement, est le but de notre travail. 

Depuis environ un an, l’on pense que la cause de cette non-conser- 
vation de la parité doit être une propriété générale des interactions 
faibles, plutôt qu'une propriété du seul neutrino puisque l'on a aussi 
observé des asymétries dans des désintégrations où n'intervient aucun 
neutrino, les désintégrations d’hypérons (ou de K;, ou K;, par 
exemple). Feynman et Gell Mann (19) ont proposé d'étendre le forma- 
lisme de la théorie à 2 composantes à toutes les particules de spin 1/2. 
Cette extension à tous les fermions est appelée « invariance par renver- 
sement de la masse » (m —>— m) et la parité n’y est pas conservée (20). 

Dans ce travail, nous nous intéressons uniquement à la désintégration 
u+—> et + y + y, aussi nous nous limitons à l'étude de cette interaction, 
en utilisant la théorie du neutrino à deux composantes. 


CHAPITRE PREMIER 


Ce chapitre contient quelques aperçus théoriques destinés à une 
meilleure compréhension des phénomènes étudiés. 

Il comprend d’abord quelques généralités sur la non-conservation de 
la parité, aboutissant à la forme générale de la probabilité de transition 
pour une interaction ne conservant pas la parité : puis, tout ceci est 
appliqué à l’étude de la désintégration du x polarisé : 

— Le calcul de la probabilité de transition donne le spectre d'énergie 
et la distribution angulaire de l’électron dans le cas général, c'est-à-dire 
sans aucune hypothèse sur la nature du couplage dans l'interaction. 

— L'étude du neutrino, d’après la théorie à à composantes de Lee et 
Yang, théorie ne conservant pas la parité, permet de mettre la fonction 
d'onde du neutrino sous une forme particulière qui permet de déter- 
miner la nature du couplage, donc de donner des valeurs uniques des 
constantes du spectre d'énergie et de la distribution angulaire. C'est la 
vérification de cette forme de la distribution angulaire, valable pour la 
théorie de Lee et Yang, qui constitue la dernière partie de ce travail. 


I. — Non-conservation de la parité. 
Forme de la probabilité de transition 
pour une interaction ne conservant pas la parité. 


La réflexion d'espace, ou inversion d'espace, ou symétrie par rapport 


à l'origine, est une opération P qui transforme r en — r. Elle trans- 
SA É) ns ) pl “à 
forme donc un trièdre droit en trièdre gauche. c'est-à-dire qu'elle est 
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identique à la symétrie par rapport à un plan (miroir). Il n'est pas 
évident a priori que les propriétés d’un système physique soient inva- 
riantes sous l'effet de cette transformation, comme elles le sont sous 
l'effet des rotations. . à 
Soit (r) la fonction d'onde d’un système physique . Pd(r, = d—r). 
Puisque P? = 1, il s ensuit que les valeurs propres de P sont + 1.Il 


leur correspond deux fonctions propres br) et _(r): 


=> > = — 
Pur) = ir) Ph (r)=—#{r) 
On dit que Ÿ, a la parité + 1, d_ a la parité — 1. 
Plus généralement, V(r) peut ne pas avoir de parité définie, c'est- 
à-dire se composer d'une partie paire et d’une partie impaire : 
Y(r) = d+ + d- 


D'après un théorème de mécanique quantique, un état stationnaire 


d'un système est un état propre de P si l’hamiltonien H du système est … 


invariant par rapport à P (par exemple, un potentiel symétrique) (?). 
L'équation de Schrôdinger entraine d'autre part la constance de la 
parité de la fonction d'onde au cours du temps. La conservation de la 
parité est donc une conséquence de l'invariance de H par rapport à la 
réflexion d'espace. 

Considérons maintenant une transition d'un système X, vers un 
système X,. Cette transition est provoquée par une interaction (caracté- 
risée par un hamiltonien d'interaction H.). 

— Prenons l'exemple de la désintégration 8 d’un noyau: 

Ÿ, est le noyau initial, de parité bien définie. , est l’ensemble noyau 
final + électron + neutrino. Le noyau final a. lui aussi une parité bien 
définie (ce qui veut dire que H est purement scalaire). 

— Si l'hamiltonien d'interaction est invariant par rapport à P, >, a 


une parité définie, donc le système électron- : 


neutrino est également dans un état propre de P. 


Se DE — Si l'interaction n’est pas invariante par 
À! À ch , 

ù] k | rapport à P ; le système (ev) n’est pas dans un 

hu Sn état propre de l'opérateur P, c’est-à-dire que la « 

CHE 


fonction d'onde Ÿ du système (ev) est un mélange 


Fig. D. s 4 » 
jet pros  Portionnelle à | $ = | 44 + 4 P, n'est donc 
LORS RES pas invariante par rapport à la réflexion d’es- 


sition. pace. 


Considérons les systèmes X; et 2, images de 
. 


2 et E, dans un miroir (c'est-à-dire transformés de X, et X, par l’opé- 
ration P) 
14 ù 


(1) Voir, par exemple, Schiff, p. 38. 


de Ÿ, et 4. La probabilité de transition, pro- 


ï 


dat EC Les-fe r i-eft d 


sb miel. à. à. 
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Si l’interaction est invariante par rapport à P, le phénomène observé 
, 2 La Q 2 , 
n'est pas changé par une réflexion d’espace, c'est-à-dire que les proba- 
bilités de transition À et X’ sont identiques : 
À À (parité conservée) 


Si l'interaction n’est pas invariante par rapport à P, le phénomène n’est 
pas invariant par une réflexion d’espace : 


EE 6 (parité non conservée) 
| À —a+b 
Posons : sn F 
À— a —b 
d'où : 
À + À’ À — À’ 
An = 
Sous l'opération P : 
=. = 1 Ar 
À — } À — À 
donc 
a—a (scalaire) 


b——h  (pseudoscalaire) 


En résumé, si la parité est conservée, la probabilité de transition est 
un scalaire. Si la parité n’est pas conservée, la probabilité de transition 

est la somme d’un scalaire et d’un pseudoscalaire. 

Expérimentalement, ceci se traduit par des asymétries dans les 
distributions angulaires des particules émises lors de la transition : 

Exemple : désintégration du 6Co. 

Y, est un noyau de cobalt 60, dont le spin est par exemple dirigé vers 
le haut. La symétrie par rapport à un plan inverse le spin sans changer 
la direction d'émission de l’électron par 
rapport à la verticale. 

Si 2 est la probabilité d'émission de 
l'électron sous l'angle 6 avec la direc- 2 #° K e 
tion du spin (système X,), À’ est la 0/ 

probabilité d’émission de l’électron _II-6 
sous un angle x — 0 avec la direction en) 
du spin (système Z ). 

Si l'interaction respoasable de la Spin 
désintégration ne conserve pas la pa- A D 
rité: À £ À’. Donc, pour mettre en évi- | 
dence la non-conservation de la parité, Fig. E. 

il suffit de déceler une asymétrie avant- 
arrière (par rapport à la direction du spin du noyau) dans la dis-_ 
tribution angulaire de l’électron. 


1248 VIOLETTE BRISSON-FOUCTIÉ 


Application à la désintégration r — un +v, ue a v—+ v — 
Désintégration x —> y + v. — Si la parité n'y est pas conservée, la proba- 
bilité de transition doit contenir des termes pseudo-scalaires. Or elle est 
fonction des impulsions Pr et Pu des particules observables. Pour 
obtenir un terme pseudoscalaire, il faut introduire une autre grandeur, 


le pseudovecteur polarisation Fo du p [on verra plus loin qu’en réalité 
il faut utiliser les quadrivecteurs p, et p, et le pseudoquadrivecteur sy 
(SL n’existe pas puisque le spin du x est o) pour obtenir des quantités 
covariantes relativistes ; on verra aussi que p.s — 0]. On peut alors 
former les pseudoscalaires px.sy et Pu.Su. Or Pu-Su = 0. Donc si la 
parité n’est pas conservée, la probabilité de transition contient le 
terme pPr.5, et dans le système du x au repos ce terme se réduit 
à Mr.So. S étant la quatrième composante du quadrivecteur s., Or, on 


montre que, dans un système, on peut décomposer s en polarisation 
longitudinale et polarisation transversale et que seule la polarisation 
longitudinale a une quatrième composante non nulle ; on peut donc en 


déduire que, dans le système du + au repos, le y est polarisé longitudi- 
nalement. 


Désintégration u—>e + v-L y. — Un raisonnement analogue à celui 
du Co montre que, si le w est polarisé, la non-conservation de la 
parité conduit à une asymétrie dans la distribution angulaire de 
l'électron. Donc, l'existence de cette asymétrie suffit pour prouver la 
non-conservation de la parité dans la chaine x —u + v 


Es e + v—+ v. 
IT. — Désintégration u — e + v + v'- 


On suppose que la désintégration se fait suivant le modèle de l’inter- 
action universelle de Fermi pour les particules de spin 1/2, c’est-à-dire 
l'interaction la plus simple où l'hamiltonien est linéaire par rapport aux 
champs des quatre particules. On montre que la probabilité de transi- 


tion À est linéaire par rapport aux impulsions et polarisations de ces 
particules. 


Une façon simple de définir la polarisation d'un faisceau monociné- 
tique de particules est de poser : 


> — 


S—=< 6 > 
valeur moyenne du spin dans une direction donnée. 
s est alors un pseudovecteur. Pour avoir des quantités covariantes 
relativistes, il faut prendre les quadrivecteurs : d — (E, D) ets — (0, $) 
(dans le système de la particule). On a vérifié que DS 0 


PPT PT PP 
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À. — Calcul de la probabilité de transition. 


On a vu que, si la parité n’est pas conservée, la probabilité de tran- 
sition À est une somme de termes scalaires et pseudoscalaires construits 
avec les impulsions et les polarisations des quatre particules. 


Si l’on ne fait apparaître que les grandeurs relatives au pu et à l’élec- 
tron, on forme : 


des termes scalaires : 
À, fonction de py, pe 


À; » ShreS 
des termes pseudoscalaires : 


B, » Pur $e 


B, » Pe Su: 


AVEC Puy Sur Pe, Se, on forme deux termes différents : 
un scalaire À, ; 


un pseudoscalaire C, (fonction du déterminant des quatre grandeurs 
ci-dessus) : 


À = A;(Pus Pe) + ASu Se) + Ag(Pus Ses Pe: Su) } Scalaires 
+ Bi(Pus Se) + Bo(Pe, Su) + Gi(Pus Pes Sur Se) \ pseudoscalaires. 


On mesure Dy, Pe, Sy. On intègre sur toutes les quantilés non obser- 
vées, en particulier sur s,. La probabilité de transition se réduit alors à : 


À = Ai(Pu Pe) + B (pe, Su): 


= > 
Puisque s, = (0, s,) on peut montrer que le second terme est propor- 
tionnel à : 


Pe Su — D: cos 0 


où 0 — pe, s4 et j est le degré de polarisation du y. 

Done À = a + b cos 0 (a et b sont fonctions de l'énergie de l’élec- 
tron). La vérification expérimentale de la présence du terme en cos 
suffit donc à montrer que la parité n’est pas conservée dans cette désin- 
tégration. 


(1) Nous sommes redevables à M. L. Michel des calculs du spectre d’énergie 
et de la distribution angulaire. 


Annales de Physique, 1961. Si 
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Calcul de À. — Aux quatre particules : 


u—> e +v+v 


sont associés les quadrivecteurs : 


les masses sont : 
LM ONE 


Les quadrivecteurs s’écrivent : 


P=(u, 0) 
p =(E, p) 
G =N\9, 0 
Digne) 


on sait que la probabilité de transition par unité de temps est donnée 
ar : 
ï (2x) 


ñ | tri PPS(Pinat — Pinitial) 


À—= 


nous poserons À — | fi |? : c'est l'élément de matrice de transition, qui 
dépend du couplage des particules dans l'interaction. 

Le calcul est classique : après intégration dans l’espace des phases 
sur les impulsions et énergies des neutrinos, on obtient : 


I 


— 
Le 2.(2rhi * dEdO. | "A(u)du avec u—q—q'! 


7 


Calcul de AC. — On a vu que à doit contenir des termes scalaires et 
pseudoscalaires fonctions des impulsions et polarisations des parti- 
cules. Donc A doit être construit avec ces termes : | 


— Le spectre d'énergie ne dépend que des termes scalaires puisque: 
l'intégration sur les angles fait disparaître les pseudoscalaires. 


— La distribution angulaire de l’électron dépend à la fois des termes” 
scalaires et pseudoscalaires. 


4) SPECTRE D'ÉNERGIE DE L'ÉLECTRON. — On peut former les scalaires 
suivants : 


ACsea — À (P.p) (g.q') 
LANDES 
+ A"(P.9")p.9) 
+ B (u.m)(g.q'). 


A, A’, A" et B sont des formes quadratiques des constantes de couplage 
des particules dans l’interaction. | 
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Après intégration sur les neutrinos et en posant : 


A + A'+ A” = Q 
S (A! + A") = pQ 
B = nQ 
on a la forme du spectre : 


QUE? 
9674 


P(E) — [3(W—E) + 2 Q(E — sw) 


Cette forme du spectre est valable quels que soient les couplages inter- 
venant dans l'interaction. 


Q doit être défini positif, ce qui donne 0 < p < sx 


Pour définir les limites de 9 avec plus de précision, il faut savoir si 
les deux neutrinos émis sont différents (v et y) ou identiques (2v ou 2v, 
ou obéissant à la théorie de Majorana selon laquelle il n’y a qu’une 
sorte de neutrino dans la nature). 

a) Les 2v sont différents : 

L'expression de Pb en fonction des cinq constantes de couplage de 
l'interaction de Fermi (couplages scalaire, vecteur, tenseur, axial vec- 
teur, pseudoscalaire, avec les constantes C$, Cy, Cr, C;, C-) correspon- 
dant au groupement (1e) (vy) montre que : 


s(GE + 202 + c) 

£ BE vs 2 2 MAS 
e TL E ACTES URE AE 
et : 


pre | 


b) Les 2y sont identiques : 


2 
3C4 


0 2 2 2 2 
CS + 40$ + 6CÉ + 4CS + Cp 


ÿz. e< 3h | 


8) DISTRIBUTION ANGULAIRE DE L'ÉLECTRON. 


P 


et : 
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On peut former les pseudoscalaires suivants : 
Mp.s = Cu(p.s)(g.q°) + C'u(g.s)(p:q") + C'u(g'-s)(p:9) 


C, C'’ et C” étant encore des formes quadratiques des constantes de 
couplage ; on a : 


Pp-s— fp cos 0 (P= Pes S= Su): 


Après intégration sur g et g’eten posant: 


CCE Ga 


SC + Cr) = 6 puis Fr 


es O8 


G(E, 6) = wE?Qf cos 8 | 


9674 


E) + ? BGE— 3W)]. 
Or, la distribution angulaire est 4N = |P(E) + G(E, 0)]dEdOQ, : 


dN— en ER EOT 1+af cos 0)+ ; (4E—3W)p+B/f cos o)|d£da, 


pe. « et B dépendent de la nature du couplage (27). Il faut donc la. 
déterminer. | 


x 


B. — Le neutrino. Théorie à deux composantes. 


On sait que son spin est 1/2 (à cause de la conservation du moment» 


angulaire, dans la radioactivité 8 : n —> p + e- + v). - 
Donc le neutrino doit obéir à l'équation de Dirac. | 
Sa masse peut être considérée comme nulle. | 
Équation de Dirac pour une particule de masse nulle. — Une 


particule libre de spin 1/2 et de masse quelconque obéit à l’équations 
de Dirac : à 


(a. p + Bmn) = Ey. Ÿ a quatre composantes QG) 


On peut toujours (quel que soit mn) mettre cette équation sous une forme. 
différente : multiplions par y, : 


: 


(on a : sa = ay; et YyB—=— Printy nrrrerd 
Yk = = tar 

avec k 

YA 8 | 

et ne —= 1%) ] 

> + É 

Cp — BmYys = Eve (ah 


LL. 
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Introduisons : 
x = 6, x = #4 
(1) + (2) donne : 
a.pX +BmX = EX. (3) 
(1) — (2) donne : 
a.pi+ BmX = ET. (4) 


Le système des équations (3) et (4) est équivalent à l'équation de 
Dirac (1) mais, dans le cas d’une particule avec masse, ce système est 
plus compliqué que (1) (équations couplées). 

Dans le cas m — 0 (neutrino) ces équations sont découplées : 


a.pt= EX. (5) 
F x. pi EX. (6) 


Par ailleurs, il existe une représentation particulière où les ; n’ont 
en fait que deux composantes non nulles, à savoir la représentation : 


ER) 


d= +} 


Les équalions du neutrino s’écrivent dans cette représentation : 


— 6.phr = Eÿ (7) 
G.PVa = EVa. (8) 


Tout ceci n'est que manipulation mathématique à partir de l'équation 
Je Dirac et n'implique manifestement aucune hypothèse physique. 
Dans le cas particulier où le neutrino est décrit par la seule fonction 


ä 0 : 
d'onde 7 (c'est dre 0, =) ou par la seule fonction 
d'onde y («= 0, (#<)), la projection du spin sur le moment, 


. donnée par : 
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LC JC) 


0 ee HR 
ce qui signifie que la fonction d'onde (4) est fonction propre de l'opé- 


+102 0 à 
rateur -) correspondant à la valeur propre — 1, autrement dit 
Ipl\o 6 


le spin est antiparallèle au moment. De même : 


? 7 (0) Va Va 

= ae FE 

FRANS ES RANCE E 
correspondant à la valeur propre + 1, c'est-à-dire à un spin parallèle 
au moment. 


Il résulte de ceci que des neutrinos décrits par y seul ou par y seul 
ne peuvent pas avoir un spin dirigé de façon quelconque par rapport à 
leur moment. 


Hypothèse de Lee et Yang. — D'après Lee et Yang (21), les interactions 
entre particules élémentaires sont telles que les neutrinos produits ont 
toujours leur spin antiparallèle (ou parallèle) à leur moment ce qui, 
d'après ce qui vient d'être dit, signifie également qu'ils sont décrits 


par y seul G oo (,,)) (ou y seul). 


à Ê + 22 DER ; 
Le neutrino apparaît donc toujours sous la combinaison y — - = NE te 


4 


ri 


On peut appeler a — + et a= —+ opérateurs de projection 


sur les états de polarisation respectivement gauche et droite du neutrino. 


, . . HA . 

Pour l'antineutrino (E = — | p |) on voit que : 

Sn 
2 


correspond à des antineutrinos droits et 


I — y ; : : 

x correspond à des antineutrinos gauches. 

Supposons qu'il n'existe, par exemple, que des neutrinos gauches et. 
des antineutrinos droits. Cherchons comment ils se transforment, quand 
on leur fait subir une réflexion d'espace, puis une conjugaison de 
charge : 

+ —+ 
Ori à TUE D ; 
PÉRATION PARITÉ P. — Un neutrino € peut, par hypothèse, être 
produit dans une interaction : effectuons une réflexion d’espace ; nous 


Ê 
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> 


: SRE tes 
aboutissons à un neutrino << qui, par hypothèse, ne peut être produit 
dans aucune interaction. 


Donc les interactions en question ne conservent pas la parité. 


OPÉRATION CONJUGAISON DE CHARGE : C. — a) Un neutrino (abréviation 
de neutrino-pouvant-être-produit-dans-une-interaction) obéit, on l’a 
vu, à : 


— 6.phr = En, 


un neutrino à énergie négative (ou antineutrino) ohéit à la même équa- 


tion, mais avec E négatif, c'est-à-dire E— — | P |: il en résulte que 
pour un tel neutrino, on a : 

— 

ps 

—. Ce = du, 

A 


+ Rs: : à S 
“c est-à-dire que son spin est parallèle à son moment. 


| : ENS PM 
b) Partons d'une interaction qui produit un neutrino <—; faisons 
l'opération conjugaison de charge C : nous aboutissons par définition à 


; LACS RAR NOTE 
un « antineutrino » mais qui a encore #—, c'est-à dire qui. par hypo- 
thèse, ne peut être produit dans aucune interaction. Donc les inter- 
actions en question ne sont pas invariantes dans C. 


OPÉRATION P.C. — Effectuons simultanément une réflexion d'espace 


SI s P Ne 
et une conjugaison de charge P.C X <> — << qui est un antineu- 


trino. Donc la théorie est invariante pour l’opération P.C. Si l'on 
“considère des neutrinos droits et des antineutrinos gauches, on obtient 
- les mêmes résultats. 


Détermination de l’hélicité du neutrino. — Les expériences de : 
— M. Goldhaber et al. (22), 

D C.S..Wuet al. (rt), 

* __ Hermannsfeldt, Allen ef al. (A) (23), 

; — Lauterjung, Schimmer et Maier-Leibnitz (Li$) (2h), 

. — Burgov et Terekhov (Na) (25), 

— Telegdi ef al. (26), SAT 
ont montré que Les couplages de la radioactivité 6 sont vecteur et axial- 
vecteur et que le mode de couplage est relié à l’hélicité du neutrino : 
les couplages V et A conduisent à des neutrinos gauches et des anti- 

> neutrinos droits. De 
On peut donc dire, maintenant, que la polarisation du neutrino 


est gauche et celle de l’antineutrino droite ; et que la fonction 
; . ns . "4 1 + vf 
d'onde du neutrino apparaît toujours sous la forme ——"*%. 
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— Conséquence pour la désintégration 7 — L+Y 
ÉruEs Un 
1° DésinréGraTIoN x —> u + v. — On a les deux réactions : 
rt ut+y 
FT UC EN 
(puisque y est défini comme la particule et u* comme l’antiparticule 
et si l’on croît à la loi de conservation des leptons). 

Dans le système du x au 
repos, on peut schématiser la 
désintégration comme suit : 

Le spin du x étant nul, on 
voit que : 

— Le u*a une polarisation 
circulaire totale gauche. 


— Le = a une polarisation 
Fig #. droite. 


2) DÉSINTÉGRATION u —> e + v + v. — Le u est polarisé. Donc dans 
le cas où les deux neutrinos sont émis dans la même direction, l’élec- 
tron partant à l'opposé avec l'énergie maximum, ce dernier doit 
emporter le spin du y ; il est donc aussi complètement polarisé. 

Puisque la fonction d'onde du neutrino apparaît toujours sous la 
forme (+), nous allons pouvoir déterminer la nature des couplages « 


dans l'interaction y — e + y + y’ supposée être l'interaction univer- 
selle de Fermi. 


4 

Le calcul montre que : 1 
a) Si les deux y émis sont différents : y et v, les couplages S, T 
et P disparaissent et le couplage subsistant est V-A. | 


b) Si les deux néutrinos émis sont identiques, les couplages V et À 
disparaissent et seuls restent les couplages S, T et P. 


Conséquences pour la valeur de 9. — 1° LES DEUX NEUTRINOS SONT DIFFÉ- “ 
NT ES a È ‘ 
RENTS. -— L'expression de en fonction de ces constantes montre que 
la seule valeur possible pour p est : 


Il 
e= 3/4 | 
‘0 1Q PEIN NE 4 
20 LES DEUX NEUTRINOS soNT IDENTIQUES. — La seule valeur de p est: 


| 
p — 0 | 
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Or, la plupart des expériences récentes sont compatibles avec p — 3/4 ; 
aucune ne l'est avec & — o et l'on peut conclure que les deux neutri- 
nos émis sont différents, que les seuls couplages existants sont les 
couplages vecteur et axial-vecleur et que 5 — 3/4. 


Conséquences pour la distribution angulaire. —— Lee et Yang ont calculé 
cette distribution, avec p — 3/4 et Cs = Cr = Cr = 0. 
Si l’on appelle : 
PEER ONS 
VA JA 
Re ere (27) 
CŸ + C* 


Y 


(—1<EËÉ<:1, el si C\ = 


Cvys Ë = — 1) 


la distribution angulaire normalisée peut se mettre sous la forme : 


Nr | 300) 2 UE —sW)--Ee0Bw 0. 2 + 2. 8 Ge sw) 
4 ( 3 SION 4 AT 
ÿ E 
En posant € — TR 
| | 
| 2 dedQ, 
AN = F[(B— 26) —E f cos O1 — 20) + | 


Donc si la parité n’est pas conservée (c’est-à-dire si le u est polarisé : 
o < f < 1), la distribution angulaire de l'électron n’est pas isotrope, 
mais il existe une asymétrie avant-arrière caractérisée par le para- 
Éf(x — 2e) 


(3 — 2e) 
1° La variation de A en fonction de l’énergie & de l’électron est bien 


déterminée et l'accord entre la variation expérimentale et cette déter- 
mination théorique doit permettre de tester la validité de la théorie de 
Lee et Yang. 

20 Intégrons maintenant sur tout le spectre d'énergie : 


étre A — , dans le cas du neutrino à deux composantes. 


SR TR TE PA 


be gÿ 10 
IN —: 2j Le 
GINE - (: + 3 COS 0 a 


Si E = — 1, il doit y avoir une asymétrie vers l'arrière. Ceci peut être 
vérilié par le schéma suivant : 
pour e — 1, les 2v partent dans le même sens à l'opposé de l’électron : 


S 
LS UE 
+ —— 


PEN je 


L'électron. jouant le même rôle que le neutrino dans l'interaction, doit 


r 


4 min 
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être polarisé à gauche et la conservation du spin implique que l’électron 
parte dans la direction opposée au spin du y” : l’asymétrie est donc 
bien vers l'arrière. 

30 Tout au long de cet exposé, les calculs ont été faits pour l'électron. 
Pour les positrons, on peut vérifier que le produit Date change de 
signe. On a alors À — P(E) — G(E, 6) et l'expression de 4N devient : 


ne) e | dedQ, 
AN == (52e) PE Prose) 
Intégrons encore sur tout le spectre d'énergie : 
£ aQ 
adN = (: —_ cos TES 
4 3 47 
Si E—— 1, il doit y avoir asymétrie vers l’avant ; on peut encore le 


vérifier sur le schéma : 


uv 
<= EN LE) 
en 
RAS z 
et : ——— 


4° En pratique, on mesure l’angle entre Pe et le moment du p au 
départ, dans x — u + v, qui est parallèle au spin pour le u= et anti- 
parallèle au spin pour le u+. 

Donc, pour le u+ et le =, l’asymétrie dans la distribution de 
, (ze Ge DFA, =“ . . 
l'angle (pe, pu) doit être vers l'arrière si Ë = — 1. 


D'autre part, si Ë— — 1 et f — 1, la valeur de A intégrée sur tout le 


spectre d'énergie est A total = ——. 


Donc, la connaissance de Aiotal permet de déterminer Ë. Mais s’il est ! 
facile de déterminer son signe (en vérifiant le sens de l’asymétrie), il 
est souvent difficile de déterminer sa grandeur, car on connaît mal le 
taux de dépolarisation due aux champs des noyaux dans les différents 
. milieux utilisables. 

Les résultats expérimentaux actuels donnent : 

— — 1 < Ë < — 0,81 : Lederman et al. (28). 

— JE = —0,89 + 0,06, avec f < 3 p. 100 (Orear ef al. (29)) qui 
donne une légère divergence avec la théorie conduisant au cou- 
plage V-A (1). 


1 4 . 
(} Dans tout cet exposé, les corrections dues aux pertes radiatives à 


gligées. com 
l’émission ont été négligées. Il en sera tenu pte pour les résultats sur la 
valeur expérimentale de p. à 


KT 
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CHAPITRE Il 
Conditions de mesure des électrons. 


Pour déterminer la variation du coefficient d'asymétrie avec l'énergie, 
900 désintégrations au repos zt—>u+t—>e+ ont été examinées. Ces 
événements étaient répartis sur 3 plaques Ilford G5, d'épaisseur 1 000 y, 
exposées au faisceau de r* de 4o MeV du synchrocyclotron de 


- Chicago (30). Elles ont été soigneusement protégées de tout champ 


Pour: 


| 
| 


magnétique extérieur pendant l'exposition, pour limiter les perturba- 
tions de la polarisation du y. La seule dépolarisation possible est alors 
due au milieu ralentisseur. Le facteur de dépolarisation a été mesuré 
dans différents milieux (31) ; pour l’émulsion, il est de l’ordre de 128 


Le dépouillement a été fait en recherchant le x — y, et non leu—e, 
afin d'éviter les erreurs systématiques dans la distribution angulaire. 


1° Critères de sélection. — Les événements à mesurer ont été 
choisis d’après les critères suivants : 

1) la désintégration rue est tout entière dans la même plaque ; 

2) le s'arrête à plus de 50 y des deux surfaces de l’émulsion ; 

3) la longueur de l’électron dans la plaque est supérieure à 1 600 y, 
et son inclinaison au départ inférieure à 15 p. 100. 


Biais dus à ces critères — 1) La faible inclinaison imposée à l’électron 
au départ entraîne la perte de ceux dont l'énergie est faible. En effet, 
ils sont la plupart du temps très vite déviés de leur direction initiale 
par scattering. Nous avons essayé d’évaluer cette perte, afin de pouvoir 


* en corriger le spectre. Pour ceci, nous avons fait un calcul très approxi- 


matif, mais qui s'avère suffisant car nous verrons que la correction à 
apporter est très faible. 


E— 5 MeV Se luI00 
E = 160 MeV f=10;8.p: 100 


La forme théorique du spectre permet de prévoir approximativement 
le nombre d'événements dans chaque domaine d’énergie : pour 900 évé- 
nements mesurés, il doit y avoir environ entre 5 et 10 électrons de 
5 MeV et une vingtaine de 10 MeV. On voit donc que le facteur de 
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perte calculé est très petit. Néanmoins, nous en tiendrons compte pour 
le calcul de 0. 

2) Le fait d'imposer la présence de la désintégration entière dans la 
plaque modifie légèrement la distribution angulaire : la plupart des s 
utilisés sont ainsi peu inclinés et, comme les électrons choisis doivent 
être plats, on perd une partie des phénomènes où l'angle entre l'électron 
et le u est voisin de go°. Un calcul est fait plus loin, pour corriger le 
coefficient d'asymétrie. 


2° Mesures. — Sur chaque événement, on a effectué deux sortes 
de mesures : mesure des angles et mesure de l'énergie. 


a) Mesures d'angles. — L'objectif utilisé est un 53 Leitz, la projection 
de l'angle sur le plan de l'émulsion est mesurée au moyen d’un gonio- 
mètre Leitz. Pour avoir l'angle dans l’espace, on mesure l’inclinaison 
des deux traces, grâce à la vis micrométrique de profondeur. Pour 
corriger cette inclinaison de la contraction, on mesure l'épaisseur de la 
plaque. qui était de 1 000 x avant contraction. 

Connaissant les angles en projection et les angles avec le plan de 
l'émulsion, on restitue facilement l’angle dans l’espace à environ 1° près. 
L'incertitude sur le coefficient de contraction de l'émulsion ne diminue 
pratiquement pas cette précision, car les inclinaisons des traces sont en 
général très faibles et l'angle dans l'espace est très peu différent de 
l'angle projeté. 

Enr 


3 . > < RE è à ” + — 
Ici, l'angle mesuré est l'angle 0 = p4, pe (voir fig. 3. p. 1266), py 


et pe élant les impulsions du y et de l’électron à l'émission. 


b) Mesures d'énergie. — On mesure le pBc par la méthode de la 
diffusion multiple, en utilisant l'appareil décrit dans la première partie. 

La cellule de mesure choisie est s — 25 u, 2s — 5o y. C’est la cellule 
optima pour une énergie d'environ 35 MeV. 

Le facteur de scattering est alors K — 22,5 degrés X MeV. La mesure 
est faite sur 30 cellules 28, correspondant à une erreur statistique 
de 15 p. 100 | 

Quand l'énergie est inférieure à 15 MeV, la mesure est pratiquement 
impossible, car la trajectoire est trop sinueuse. D'autre part, on ne peut 
prendre une cellule beaucoup plus petite car il y aurait trop peu de 
grains sur la longueur d'une cellule et le pointé deviendrait très 
imprécis. Aussi, ces énergies ont été seulement estimées. 

On a évalué les déformations dans diverses régions des plaques. 
Leur effet est négligeable dans la mesure de nos électrons. 


nrdgihi) 


COTES 


CEE 


? 


« 
à 
à 
5 
| 
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; 
| 
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CHAPITRE III 


Résultats. 


Le but essentiel des mesures est la détermination de la variation du 
coefficient d'asymétrie en fonction de l'énergie de l’électron. Ayant 
obtenu les énergies au départ de 900 électrons, 1l nous a paru intéres- 
sant de tracer aussi le spectre et de calculer le paramètre o. Ce chapitre 
contient donc trois parties : 


A. — Détermination du spectre et de p. 
B. — Asymétrie. Calcul du coefficient intégré sur tout le spectre et 
de sa variation en fonction de l'énergie. 
C. — Interprétation des résultats. 
A. — Spectre d’énergie. 


La forme générale donnée au chapitre I pour le spectre d'énergie est: 
pres 2 ‘ 
P(E) = EN —E)+ Se — 3W)] Gi) 


où W est l'énergie maximum de l’électron. Connaissant W (déduit de 
la masse du y, maintenant connue avec une bonne précision), on peut 
calculer pb d’après la forme du spectre. 

L'une des meilleures méthodes pour déterminer ce paramètre est la 
méthode des moments du spectre, qui sont des fonctions linéaires 


de p (32) : 
m(k) = | EXP(E)dE. 


Si l’on corrige le spectre pour tenir compte de l'erreur assez grande 
qui affecte les mesures d'énergie, on a alors la nouvelle valeur des 
moments (33) : 

M(k) = L(k)(9 + 2ke) 


avec : 


S ne (x) = awi 


L(X) = 40 F: ge 3(3 + 4 + k) 


où N est le nombre de grandes cellules mesurées, [est l'intégrale 
eulérienne de deuxième espèce et £ = N — 1. 
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L'expression de p devient : 
M(k) I 
= ndlr 2 
dE Eu o| 2k (2) 


d3 = [lat — 2) +) —e 6) 


r(}r( = kJatt 
2 2 
nl 
2 
Pour obtenir l'expression définitive de p adaptée aux conditions expé- 
rimentales, il faudra encore tenir compte des pertes par radiations. 


et : 


avec : 


(+ 32h + 4° 


A(k) — (2k + 3)(2k + 4) ‘ 


et. ‘ ak)=* 


Résultats expérimentaux. — Les énergies des 900 électrons ont été 
mesurées dans les conditions indiquées au chapitre II, avec une erreur 
constante de 15 p. 100; le spectre obtenu est représenté figure 1: 


p=071+ 0.14 


0 10 20 30 40 50 60 70 Mev 


Les moments des deux premiers ordres ont été calculés et l’on a fait 
une première estimation grossière de p sans corrections. On trouve 
p = 0,6. L'ordre de grandeur de p permet de SET LS la valeur de 


+ 
l’ordre du moment qui rend l'expression de 6° minima. Dans le cas 
présent, ce minimum est obtenu pour # — 2. 


ANNE, LR 


Le 


FÉES 


DR et 2e à) D 
t © 
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f) 


(les énergies sont exprimées en MeV, ainsi que W, énergie maxima). 
Les électrons sont mesurés sur 1 600 y avec des grandes cellules 
de 50 4 ; ce qui donne : 


l(2) — = W? 


on 


N = 30 et = 29: 
On en déduit L(2) = 4W?/81. La valeur trouvée pour M(2) est : 
M(2)= 1 577 (MeV}£. 


Dans le calcul de M{2), on a tenu compte du facteur de perte 


calculé au chapitre IL pour les électrons peu énergiques. W est déduit 
de la plus récente valeur de la masse du y (34) : 


mu = (206,9 + o,11})me 
W — 52,8 MeV. 


Finalement la valeur obtenue pour p est : 


| o = 0,596 | 


Corrections de Bremsstrahlung. — La probabilité pour qu’un électron 
d'énergie E, ait son énergie réduite à E après un parcours £ (exprimé 
en longueurs de radiation) est donnée par la loi de Bethe et Heïtler : 


| (Loe, ) (o : 


Es Ip) — Log,2 


w(E) = 


En moyenne, E — E,e-t. | de 
On peut corriger le spectre en lui appliquant cette loi de probabilité. 
Les calculs utilisés sont ceux de J. Trembley (2). Pour p = 0,596, ils 
conduisent au résultat suivant : 
Ocorrigé — 0,67. 
La valeur de p doit encore être corrigée pour les pertes radiatives à 
l'émission, c’est-à-dire la possibilité d’avoir la désintégration : 


u->e+v+v+y. 


126/ VIOLETTE BRISSON-FOUCHÉ ‘ 


La correction à apporter à p est de 0,04, valeur déduite des calculs 
de Kinshita et Sirlin (35). D'où la valeur définitive de p : 


Erreur sur la valeur de 6. — La valeur CA donnée par la formule (3) 
contient uniquement l'erreur statistique, c’est-à-dire l'erreur due à 
l'imprécision des mesures de scattering et au nombre fini d'événements, 
mesurés (900) 

D'autres causes d'erreurs viennent limiter la précision sur la mesure 
de p : 

— L'incertitude sur la masse du y, qui intervient toutefois faible- 
ment. car on connaît maintenant cette masse avec une bonne précision. 

— Les fluctuations des pertes d'énergies par Bremsstrahlung. 

— Et surtout l'incertitude sur la constante de scattering K qui 
devient assez catastrophique pour la connaissance de p. 

On peut écrire : 


2 2 2 2 2 
Ce — (op)statis pe (Ge) Brem +: (op}mu = (COR 
1° Erreur statistique : cette erreur est donnée par la formule (3) : 
2 
(Gp)statis — 33.1074. 
2° Erreur due aux pertes par radiation : 


2 , 
CO) Breg = TO | 


3° Erreur due à l'incertitude sur la masse du x. 
Si mu — (206,9 + o,11)m, : 


(ce) AN 0e. 


L9 Erreur due à l'incertitude sur la constante de scaltering (361. 
Jp SK | 
Si l'on prend <43 p.10010ma5% : 
à è 
e . 
Ce), = p. 100 | 
el : ; 
| (ce)à = DV EN r A 
En définitive : ‘ 


AE = 33.104 + 14,5. 10-4 + 3.10-4 + iMToT r9401074 
et : s 


Go ONF | 
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Eu conclusion : 


L p—0,71 +0,14 
Le ax 


La courbe tracée sur la figure 1 représente le spectre théorique calculé 
pour p — 0,71 et corrigé pour tenir compte de la dispersion statistique 
des mesures d'énergie. 

La valeur trouvée pour € est en bon accord avec les valeurs les plus 
récentes : 

(37) Bonelti ef al. (1956) — 9 = 0,57 + 0,14 (plus récente valeur 
dans les émulsions). 

(88) Lederman (1956) — p = 0,67 +0,10. 

(39) W. F. Dudziak, R. Szfaben et J. Vesser, Berkeley (1958): 


— p = 0,734 + 0,022. 


” Cette expérience donne un résultat tout à fait compatible avec 9 = 3/4 
et imcompatibie avec p — 0. 


B. — Variation du coefficient d’asymétrie 
de la distribution angulaire 
en fonction de l’énergie de l’électron. 


… L'expression obtenue au chapitre premier pour la distribution angu- 
; laire de l’électron positif est : 


dN 


- = [(8— 2e) + ES (1 — 2e) cos 0]dedQ (4) 


- où « est l'énergie de l’électron en unités W (énergie maxima). 
On peut poser : 
aN 


ao (0) = 1 + faë cos 6 = 1 + A cos O (3) 


— où A est le coefficient d’asymétrie de la distribution : 


AAC avec : a = ©; (6) 


3 — 2€? 

_ _— £ est une fonction des constantes de couplage C4 et Cv (voir 
. chapitre premier). 
, + = 

REC 

BALE AN 
est la fraction de y+ non dépolarisés par chocs sur les noyaux 
: de l Un ou degré de polarisation ; 
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— 6 est l'angle entre l’im- 
pulsion du y au départ et celle 
de l’électron également à l’émis- 
sion : 


cos Û — cos (Pa Po). 


L'expression (6) montre que 
la variation théorique de a est 
une fonction homographique 
de l'énergie. Cette variation 
est représentée figure 2, 
courbe (]). 


°Y 


Données pratiques. — 
Pour chaque désintégration, 
on mesure l'angle dans l’es- ME 
pace entre le moment du u 
et celui de l’électron, c’est- 
à-dire entre la direction 
du & à son départ et celle 
de l’électron à l'émission. 
(fig. 3). 

— Lorsqu'on a mesuré 0 
pour toutes les désintégra- 
tions, il est simple de calcu- 
ler A. 


On a, en effet : ‘à 


red 
11 (1 + A cos 8) cos 0 d (cos 6) 
< cos > — 


Î, (1 + A cos 6) 4 (cos 8) 4 


I 


œ|> 


2A 
3 


et : 


ne, 


| A—3 <cos = 


Erreur sur A. — On peut écrire : 


Où = 30 <ç05 05 : 


Or : 


5 D <cos 8 > — < cos 9 >? 
<cos 6> CS NS To Len 


ve 


béthatessoans rs nez: en ie ra - 
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FAIRE: 267 
n — nombre d'électrons). 
< co 8 > =” 3 : - 
>=, |, @ + A cos ) cos? 8 d(cos 0) — 
mn : J 3 
où : 


2 Lo LA: A? 
D<écos0> — A 


Or A? <3 : 


Résultats expérimentaux. — 1° Calcul de À intégré sur tout le 
spectre. — La première grandeur à déterminer est la valeur du para- 
mètre À intégré sur tout le spectre d'énergie. Cette valeur permet en 
éffet d'apprécier le coefficient de dépolarisation (en supposant Ë — —1), 
et de transformer ensuite la courbe de variation de A pour en tenir 
compte. 


La moyenne des 900 cos 0 est : 


< cos 0 > = — 0,097 
d'où : 
d'où : 
Atotal = — 0,171 —+ 0,058 


Toutefois, deux effets parasites viennent altérer la vraie valeur de A. 

— Le choix d'électrons plats et de x en général peu inclinés, qui 
implique la perte de la plupart des électrons émis à go°. Un calcul 
permet d'apprécier la correction à apporter à la valeur de A : on trouve 
que cette valeur doit être relevée de 0,012. 

— La perte d’une partie des électrons peu énergiques, due à la possi- 
bilité de grands angles de scattering les empêchant de répondre au 
critère d’inclinaison. Le calcul du coefficient de perte (chapitre IÏ) 
montre qu’il faudrait ajouter à peu près 2 électrons à 5 MeV et 1 à 
10 MeV, ce qui tend à diminuer A, mais d’une quantité absolument 
négligeable, 

La valeur définitive de À est donc: 


| 
| A total — — 0,183 + 0,058 


La détermination de À permet de connaître la fraction de y polarisés. 
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Sans dépolarisation (f = 1), la valeur de A intégré sur tout le spectre 
est À — — 0,33. 
Donc (toujours en supposant £ — — 1); 
0,183 EAU , 
= — 0554 + 0 Li 
199 
20 Variation de AÀ avec l'énergie (4o). — Les goo événements ont été 


groupés par bandes d'énergie de 10 MeV, excepté au début du spectre 
où les électrons d'énergie comprise entre o et 15 MeV ont été rassemblés 
puisque ces énergies ont été seulement estimées. On a donc les inter- 
valles suivants : 


0-19 MeV, 15-25 MeV, 25-35 MeV, 35-45 MeV, 45-55 MeV, > 55 MeV. & 
Pour chaque intervalle, on a calculé Y cos 0) puis < cos 0 >, et enfin A. 

Dans la bande d'énergie 0-15 MeV, les événements sont peu 
nombreux, à cause de la forme du spectre. Or il serait intéressant de 
déterminer avec précision cette partie de la courbe qui doit être néga- 
tive. Dans ce but, nous avons essayé de faire une recherche systéma- 
tique des électrons lents, puisqu'ils sont repérables à l’œil. Malheureu- 
sement, nous ne disposions que de 3 plaques très petites, et la plupart 
des électrons avaient déjà été repérés dans la recherche des 900 premiers. 
Parmi ces 900, il y avait 60 électrons d'énergie < 15 MeV;onena 
ensuite retrouvé 14. La détermination de A0-15 Mev est tite avec ces . 
74 événements, mais pour le spectre d'énergie et la valeur de A total, “ 
seuls les 6o premiers ont été utilisés. 4 

Les résultats sont présentés sur la figure 4. Les erreurs sont calculées - 


d’après la formule précédemment démontrée, 6, — 1/5 
y 


DE 
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Pour pouvoir comparer les résultats à une courbe théorique, il faut 
d'abord que celle-ci soit adaptée aux conditions expérimentales. C'est- 


à-dire qu’il faut corriger la courbe de la figure 2 pour : 
— la dépolarisation, 
— les pertes d'énergie par radiation, 
— la dispersion des mesures d'énergie, 
— le biais géométrique. 


a) Dépolarisation. — Le degré fa 
de polarisation est f — 0,55. La pe 
courbe corrigée (b) est une courbe : 


homothétique de la courbe de la 05e a) 
9,55 F b) 
figure 2 dans le rapport 7 (fig. 5) À LUE 
Le 55 Me 
b) Pertes par radiation. — On Lx + 
suppose que les pertes se font suivant 
… la loi de Bethe et Heitler : Fig. 5. 
E,\ot-1 
le) 
HE ue Le 
(D) = EE Ta 


* où w(E) est la probabilité pour qu’un électron d'énergie initiale E, ait 
» une énergie E après un parcours £ exprimé en longueur de radiation. 
On calcule ensuite la correction apportée à la courbe (b). La courbe 
» corrigée (b’) a l'allure suivante (lg. 6). 

c) Dispersion des mesures d'énergie. — On suppose que la répar- 
tition autour de la valeur moyenne de l'énergie est gaussienne. La 


S 


courbe obtenue (b") est représentée figure 7. 


E > 
Mev 
Fig. 6. Ris are 
d) Biais géométrique. — La correction à apporter est très petite. 


Comme la courbe doit être comparée à des valeurs expérimentales 
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À -A entachées d’erreurs assez gran- 
; des, il nous a paru superflu 


d'effectuer cette correction. 
Donc en définitive, la courbe 
calculée, adaptée auxconditions 
expérimentales, est la courbe B 
Mev (fig. 8). C’est celle qui est tra- 
cée figure 4 en même temps que 
les points expérimentaux. 


C. — Interprétation des résultats. 
[,. Valeur de A total. Conclusions pour £. — La valeur trouvée 
pour A total : 
A = —0,183 + 0,958 


est en bon accord avec les résultats des expériences similaires : 


£ À 
Chadwick et al. (13). —.0;,1 0,0 
Showlik et al. He — Sode + 
Biswas et al. (15). 10,095 210030 
|| Castagnoli et al. (17). — 0,222 + 0,054 
Friedman et al. (16). — 0,120 + 0,048 
Gurevich et al. (18). — 0,120 + 0,039 


D'autre part, l’asymétrie observée est vers l'arrière, ce qui est en 
accord avec une valeur négative de E. | 


Si l’on ne fait aucune hypothèse sur la dépolarisation, on peut donner 
les limites de EË ; on a: ? À 
— — 0,18. 
En supposant : 

LE; 10,55. 


Pour une détermination plus précise de É, il faudrait mesurer la” 
dépolarisation dans l’émulsion, ou la rendre beaucoup plus petite, en. 
posant des plaques soumises à un fort champ magnétique pour cons | 
server l'orientation du spin du y (Orear et al.) (9) | 
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Il. Variation de À avec l'énergie. — Pour savoir dans quelle 
mesure les résultats sont compatibles avec la courbe théorique adaptée 
à l'expérience, nous avons effectué un test y?. 

On dispose de 6 points, et comme Ja courbe utilisée tient compte de 
la valeur de A intégrée sur tout le spectre, +? est une variable à 5 degrés 
de liberté. 

Le calcul donne: y? — 6,2 ce qui correspond à une probabilité de 
30 p. 100 pour que les résultats obtenus correspondent à la courbe 
théorique. 

On observe en particulier le changement de sens de l’asymétrie 


prédit par la théorie pour les électrons d'énergie comprise entre o et : 


en effet, pour les électrons d'énergie telle que o < E < 15 MeV, la 
valeur de — A est 1,5 écart-(ype en dessous de la valeur o. 


» Comparaison avec les résultats d’autres travaux. — 1) Domaine des 
faibles énergies. — La valeur de A trouvée par I. A. Pless et al. (41) 
pour des électrons de faible énergie (o < E < 16 MeV), dans une 
chambre à propane, est — À — + 0,02 0,06. Cette valeur est beaucoup 
plus précise que la nôtre, et positive. 


2) Domaine des hautes énergies. — Pour les électrons d’éner- 
gie— < E < W, les mesures de Lederman ef al. (28) donuent des 
résultats compatibles avec la théorie. 


| 3) Résultats dans les émulsions. — Les deux principaux travaux 

£- dans les émulsions sont ceux de : 

: a) Weissenberg et Smirnitsky (43), avec 580 événements. Les résul- 
tats sont compatibles avec la théorie, mais avec une précision encore 

» moins bonne que la nôtre. ve 

2 b) Castagnoli ef al. (42), avec 1 001 événements, statistique à peu 

» près équivalente à la nôtre. Les résultats sont compatibles avec Îles 

» nôtres, avec une précision équivalente. 


ve Le DES. 


CONCLUSION 


Le but de ce travail était de construire un appareil rendant très 
rapides les mesures de diffusion multiple, puis de l'utiliser à la déter- 
mination de la variation avec l'énergie de l’asymétrie dans la désinté- 
gration > € + v + v, travail nécessitant une grande statistique. 

L'appareil construit, de principe et de réalisation simples, permet des 
mesures rapides et suffisamment précises. 


Rene. dont ten ne nn | y © 


Te 


+ 
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L'utilisation de cette méthode pour la mesure des énergies d'électrons 

de désintégration de mésons u polarisés a donné des résultats assez 

satisfaisants. La valeur trouvée pour le paramètre de Michel : 


ON + 0,14 


est en bon accord avec les valeurs trouvées dans les expériences les 
plus récentes et avec la théorie de Lee et Yang selon laquelle p = 3/4. 
L'erreur assez grande qui entache cette valeur provient, non pas de la 
statistique, mais de la méthode elle-même : la constante de scattering 
est déterminée avec trop peu de précision pour que l’on puisse espérer 
obtenir des résultats beaucoup plus précis dans les émulsions. 

Les résultats obtenus pour la variation du coefficient d’asymétrie A 
en fonction de l'énergie de l'électron tendent à confirmer la validité de 
la théorie du neutrino à 2 composantes. Les résultats obtenus jusqu'à 
présent sont compatibles avec cette théorie. Toutefois, il aurait étés 
intéressant de grouper les résultats de la présente expérience avec 
d’autres portant sur des statistiques équivalentes (Castagnoli, Weissen- 
berg), car la statistique nécessaire pour une détermination très précises 
de cette variation est tellement grande qu'il est très difficile à un expé-« 
rimentateur de l'obtenir seul. Malheureusement, les différences entres 
les conditions des diverses expériences n’ont pu permettre de rassem- 
bler les résultats. 
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ÉTUDE DES PROPRIÉTÉS ÉLECTRIQUES 
ET DE L'EFFET DE SCINTILLATION 
DE CERTAINES COUCHES MINCES 

MÉTALLIQUES OU SEMICONDUCTRICES 


Par C£LéÉMENT UNY 


INTRODUCTION 


Les propriétés électriques d’un métal sont très différentes suivant 
qu'il est à l’état massif ou en lame mince. Si on s'intéresse plus parti- 
culièrement aux couches minces, on est amené à les classer en catévo- 
ries distinctes suivant leur degré de continuité (3) : : 


1) Couches continues : dans lesquelles le métal ne comporte pas 
de trous. 

2) Couches poreuses : dans lesquelles existent des trous, le métal 
continuant à être d’un seul tenant. 

3) Couches granulaires : dans lesquelles le métal n’est pas d’un seul 
tenant mais divisé en grains. 


Dans l’ensemble des couches minces, les lames granulaires ont un 
certain nombre de propriétés typiques, en particulier au cours de leur 


évolution spontanée après la projection ; leur conductibilité diminue 


dans le temps ; de plus, elles ont un coeflicient de température & — se 


négatif et elles présentent d'importants écarts à la loi d’Ohm ainsi 
qu’un effet de scintillation notable. 

De nombreux travaux ont été consacrés à l’étude des couches métal- 
liques granulaires. Citons en particulier ceux de A. Blanc-Lapierre et 
M. Perrot (3), C. Feldmann (15), N. Mostovetch (26), N. Nifontoff (27), 
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J.-P. Borel (8) (9), D. Male (21), J.-P. David (13), J. Trompette (37), 
R. Philip (34) et S. Minn (22) qui traitent des propriétés électriques et 
optiques de ces couches. Ces travaux diffèrent les uns des autres par 
la nature des métaux étudiés, par le choix des grandeurs mesurées 
et par les conditions de fabrication des lames (propriétés du support, 
vide plus ou moins poussé durant la métallisation, expositions éven- 
tuelles à l'air au cours des mesures ou de la préparation...). 

Ce travail est relatif à l'étude des propriétés électriques de certaines 
lames granulaires obtenues par vaporisation thermique sous un vide 
de quelques millionièmes de millimètre de mercure. À ce titre, il pré- : 
sente des rapports avec les travaux cités sous les références (3) (15) 
(26) (27) (8) (21) (22) par rapport auxquels il importe de le situer tout 
de suite. 

Les propriétés électriques que j'ai étudiées sont les suivantes : 

a) Étude de la conductibilité électrique (notamment du caractère 
non ohmique de ces couches) et de son évolution au cours du temps. 

b) Étude de l'effet de scintillation, c’est-à-dire des fluctuations de 
tension aux bornes de la lame qui, en présence d’un courant moyen, 
s'ajoutent au bruit thermique. 

Tous les auteurs dont je viens de rappeler la référence au paragraphe 
précédent se sont occupés de conductibilité ; l'effet de scintillation n’a 
été considéré que dans les travaux de références (3) (27) et (9). 


D’ REY La La Ar » Là &) (1 
une manière générale, les propriétés des couches métalliques 


minces sont influencées par de multiples paramètres relatifs, soit à 
leurs conditions d'obtention, soit à leur histoire antérieure et notam-. 
ment aux caractéristiques de l’atmosphère résiduelle dans laquelle 
elles sont conservées. Ceci m'a conduit à porter plus spécialement mon 
attention sur les points suivants : | 

a) J'ai adopté un protocole expérimental dans lequel, à partir du. 
moment où les matériaux nécessaires à la fabrication d’une lame ont 


été introduits dans l’enceinte laboratoire du groupe à vide, aucune # 


rentrée d'air ne soit effectuée jusqu’à l'achèvement complet des mesures, 
toutes les opérations étant faites sous un vide de l’ordre du millionième 
de millimètre de mercure. 

b) Ain de mettre en évidence l’influence possible de l’oxydabilité 
du métal employé, j'ai choisi d'étudier systématiquement trois métaux 
d’une même colonne : le cuivre, l’argent et l'or ainsi classés par ordre 
d'oxydabilité décroissante. Sans anticiper sur l'interprétation que je. 


donnerai au sujet de l'influence de l’oxydabilité, je signale dès mainte-« 
nant que cette interprétation m'a conduit à préparer diverses lames “ 


minces « sandwichs » constituées par le dépôt de la couche à étudier” 


sur 74 première couche extrêmement mince d’un autre ou du même 
metai. 


Éd 


1” 


On sait, d'autre part, que les lames métalliques granulaires ont des” 


Te 
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propriétés électriques qui rappellent certaines de celles des semi- 
conducteurs. Il m'a paru intéressant de compléter l'étude de la série 
de métaux énumérés ci-dessus, par celle de lames minces d’un semi- 
conducteur. Pour des raisons de commodité technique, j'ai choisi 
le germanium. 

Comme dans la thèse de N. Nifontoff (27), dont ce travail peut, 
à certains égards, être considéré comme le prolongement, j'ai effectué 
des mesures quasi simultanées d’effet de scintillation et de conducti- 
bilité : ceci a l'avantage de nous faire connaître simultanément des 
moyennes du premier et du second ordre liées au phénomène de conduc- 
tibilité et correspondant au même état bien défini de la lame fonction- 
nant au même point de la caractéristique courant tension. 

Par rapport au travail de N. Nifontoff, la présente étude se carac- 
térise par le fait que l'intégralité des opérations est effectuée sans retirer 
la lame du vide et par le caractère plus systématique des mesures qui, 
en particulier, portent sur trois métaux alors que N. Nifontoff n’a 
fait des mesures que sur l'argent. Enfin, j'indiquerai une interprétation 
qui présente certaines différences avec celle qu’il a proposée pour relier 
les propriétés des deux ordres étudiés. 

Dans une première partie, je décris le procédé de fabrication des 
couches minces granulaires et les montages expérimentaux que j'ai 
réalisés et utilisés pour l’étude de leurs propriétés électriques. 

La seconde partie contient l’ensemble des résultats obtenus relatifs 
à l’évolution au cours du temps de la résistance des couches minces 
et aux écarts à la loi d'Ohm qu’elles présentent, ainsi que les résultats 
des mesures sur l’effet de scintillation. 

Enfin, dans la troisième partie, je donnerai un certain nombre d’in- 
terprétations de résultats expérimentaux obtenus. 


Avant d'aborder l’exposé détaillé des expériences et des résultats, 
il y a lieu de prendre quelques précautions au sujet de la transposition, 
au cas des lames granulaires, de certains paramètres qui sont définis 
sans aucune ambiguïté dans le cas du métal massif et notamment de 
la résistivité. Dans le cas d’une couche mince, parallélépipédique 
(longueur L, largeur {, épaisseur e), on a, entre la résistance R et la 
résistivité p, la relation classique 


R=—p7. (1) 


Si on veut transposer (1) au cas des couches granulaires, il faut 


bien faire les remarques suivantes | 
1) Le calcul de p à partir de la résistance mesurée R, défini par (1), 


? . 357 . 3 Ce DER 
suppose la connaissance de l'épaisseur e. La définition précise du mot 


épaisseur est impossible dans le cas des couches minces granulaires. 


On peut, bien entendu, définir une épaisseur « équivalente » en mesurant 
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la masse m du métal déposé par unité de surface et en utilisant la valeur 
de la densité du métal massif, On peut aussi définir une autre épaisseur 
« équivalente » en utilisant une méthode interférentielle (Procédé 
Nomarski, par exemple (30)) mise en œuvre comme suit : on dépose 
la lame sur une partie seulement d’un support plan et on recouvre 
l’ensemble du support ainsi traité d’une couche continue réfléchissante ; 
on mesure alors par interférences la hauteur de la «marche» ainsi réalisée. 

2) Dans le cas des métaux massifs, la résistivité p est une grandeur 
indépendante des dimensions de l’échantillon considéré, alors qu’au 
contraire, pour les couches minces, la valeur de p fournie par la rela- 
tion (1) en utilisant une épaisseur « équivalente » varie avec elle, ce 
qui enlève beaucoup d’intérêt à la notion de résistivité. 

Pour obtenir une grandeur caractérisant la résistance de la couche, 
indépendamment des paramètres L et /, il est commode d'utiliser le 
coefficient R, défini par : 


R=R; = (2) 
que l’on appelle résistivité superficielle et qui est homogène à une résis- 
tance. 

Dans ce qui suit c’est R, que nous emploierons. Naturellement, 
malgré le peu de précision ‘qui s’attache à la notion d'épaisseur, il 
est intéressant de situer son ordre de grandeur. Pour les lames granu- 
laires étudiées ici, l'épaisseur équivalente ne dépasse pas 100 à 200 
pour les métaux et 400 À pour le germanium. 


PREMIÈRE PARTIE 


LE DISPOSITIF EXPÉRIMENTAL 4 
ET SON EXPLOITATION 


dé. 


CHAPITRE PRÉMIER 


Appareillage destiné à la fabrication : 
des couches minces. | 


allons examiner ici les opérations fondamentales à effectuer * 


pour la préparation du support et pour la vaporisation. Auparavant, “ 


L, La 2 =) L Là La =! A L 
Je précise la forme que j'ai été conduit à donner aux couches étudiées 


et les raisons qui m'ont guidé dans le choix de cette forme. , 


Nous 


= 
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Les diverses interprétations que l’on peut envisager pour rendre 
compte des particularités de la conductibilité d’un milieu à structure 
granulaire et des écarts qu’il présente vis-à-vis de la loi d’Ohm font 
intervenir des barrières de potentiel au-dessus desquelles doivent passer 
les électrons. Si V’ est la hauteur de potentiel d’une telle barrière, 
on trouvera dans l’expression du courant l’exponentielle 


e-av'/KT (1-5) 


où g est la charge de lélectron, T la température et k la constante de 
Boltzmann. On se trouvera dans le domaine ohmique dans la mesure 
où cette exponentielle pourra être « linéarisée », c’est-à-dire pour : 


NV" < a«kT (1-2) 
où « KI. 

D'ailleurs, pour une lame donnée, le nombre de barrières par unité 
de longueur suivant une ligne de courant peut être considéré comme 
défini tout au moins en moyenne, de sorte que V’ est proportionnel 
au champ E appliqué et que (1-2) peut être remplacé par : 


qe < BAT (1-3) 
les écarts à la loi d’Ohm apparaîtront donc pour : 
RE (1-4) 


q 


Ils pourront être mis en évidence par des champs d’autant plus faibles 


X 


À 


- que la température sera plus basse. Les auteurs qui ont opéré à basse 


température [cf. (15) (26)] ont pu mettre ces écarts en évidence avec 
des champs de l’ordre de quelques centaines de volts par centimètre, 
À la température ordinaire ces champs ne donnent pas d’écarts sensibles. 
Dans les travaux effectués à la température ordinaire, il faudra donc 
utiliser des champs plus élevés [cf. (3) (27) (8) (13)]. C’est ce que j'ai 
fait. L'utilisation de champs électriques élevés jointe à la grande valeur 
de la résistivité superficielle R, conduit à de fortes valeurs de la ten- 
sion V appliquée sauf si la dimension L de la couche dans le sens des 
lignes de courant est faible. Mais une tension importante V ferait dissi- 
per dans la lame une puissance non négligeable (d’où risque d'effets 
thermiques importants) ; de plus, les mesures de bruit seront facilitées 
si V peut être produit par une pile ce qui exclut, dans une certaine 
mesure, des tensions supérieures à quelques centaines de volts. Enfin, 
les mesures de conductibilité ou d'effet de scintillation deviennent 
difficiles si la résistance R de la lame est trop élevée. Pour toutes ces 
raisons, on est amené à réduire L sans réduire la dimension l perpendi- 
culaire aux lignes de courant. Ceci conduit à utiliser la technique du 
« sillon » qui a déjà été employée par divers auteurs (3) (27) (8) (13)... 

En fin de compte, les lames que j'ai étudiées correspondaient toutes 
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à une valeur de { égale à 5mm. Pour les lames métalliques L valait 204 ; 
pour celles du germanium, la nécessité de minimiser l'effet des diffusions 
dans la couche à partir du métal des électrodes de contact m'a obligé: 
à porter L à 200 p. 
J’exposerai en détail la méthode de réalisation de l’ensemble constitué 
par la couche mince étudiée et 
ses électrodes. Je me borne à 


EE indiquer ici que la couche 
mince est toujours déposée 


Support nettoyé dans un sillon situé entre deux 
électrodes métalliques épaisses 
sur support de silice (fig. 1) 
et que les opérations ont été 
conduites de façon à attein- 
dre les deux objectifs sui- 
vants 
a) donner au sillon, donc à 
la couche étudiée, une géomé- 
trie aussi bien définie que pos- 
sible ; 
« b) permettre de réahser 
entièrement sous bon vide la 
Support+électrodes+couche mince  vaporisation conduisant aux 
électrodes, la projection de law 


Ha 
couche proprement dite et les 
mesures ultérieures. 
À. — Techniques employées 


pour la préparation du support. 


> 


Les supports utilisés sont des lames de silice amorphe et transpa- 


AU = 
rente de 2 mm d'épaisseur, de 2 cm de largeur et de 5 em de longueur, 
polies optiquement. 


| a) Nettoyage chimique des supports. — Cette opération consisté 
simplement à faire bouillir pendant quelques instants les lames del 
silice dans l'acide nitrique dilué, à les rincer ensuite longuement à. 
l'eau courante, puis à l’eau bidistillée. Ces supports sont alors séchés 


as 


b) Décapage ionique des Supports. — Pour parfaire l'opération 


de nettoyage, le Support est soumis à un bombardement d'ions. Pour 
> 


4 
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cela, il est placé sur une cathode soigneusement isolée, en face de laquelle 
se trouve l’anode mise à la masse, la pression dans l’enceinte étent de 
107? mm de Hg environ.et la tension cathode-anode de 1 500 V. De 
la sorte le bombardement ionique est localisé sur l’ensemble cathode- 
support. De plus, la plupart des pièces métalliques situées dans 
l'enceinte à vide et, en particulier, les électrodes, ont été réalisées en 
aluminium à cause de son faible taux de projection cathodique. Un bom- 


‘bardement ionique d’une minute est suflisant pour détruire les graisses 


résiduelles qui pouvaient se trouver sur la lame de sihee. 


c) Dégazage thermique des supports. — Après le décapage ionique, 
on pompe dans l’enceinte jusqu’à atteindre une pression de 5.106 mm 
de Hg qui sera maintenue sans interruption jusqu’à la fin des mesures. 
Puis, à l’aide d’une plaque chauffante que l’on a approchée, on porte 
la lame de silice à une température de 3009 C environ, pendant une heure. 


B. — Dispositifs de vaporisation sous vide 
des couches minces. 


L’appareillage comporte essentiellement un groupe de pompage 
et un ensemble de dispositifs électro-mécaniques permettant de réaliser 
toutes les opérations de nettoyage du support, de vaporisation des 
couches et de mesures électriques, entièrement sous vide. 


a) Le groupe de pompage. — Le vide est obtenu au moyen d’un 
groupe comportant une pompe primaire à palettes, une pompe à diffu- 
sion de mercure et une pompe à diffusion d’huile. Entre cette dernière 
et la chambre laboratoire a été placé un piège réfrigéré au fréon. 

Le fonctionnement de l’ensemble est automatique, l’adjonction d’un 
réservoir-tampon de volume important entre la pompe primaire et les 
pompes secondaires permet de limiter la marche de la pompe à palettes 
à une quinzaine de minutes toutes les quatre heures, donc de réduire 
le temps durant lequel les vibrations pourraient éventuellement per- 
turber les mesures. 

b) Le dispositif de projection de la couche mince et des élec- 
trodes comporte des parties mobiles et des parties fixes (figa 2)2Les 
premières sont essentiellement constituées d’une part par le porte 
échantillon E et par une plaque chauffante C destinée à porter l’échan- 
tillon à une température donnée. Les parties fixes sont éventuellement 
les creusets V et un plateau P horizontal supportant un certain nombre 
de postes intervenant dans les opérations de fabrication et de mesure. 
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19 Partie mobile. — lle comprend d’abord le porte-lame formé 
par un secteur circulaire d'aluminium, possédant sur sa circonférence 
deux mâchoires destinées à tenir le support de la couche mince (fig. 3), 


bre 


Sn | 


tn 


Lame support 


fixé sur un manipulateur à axe vertical qui permet de lui donner un » 
mouvement de rotation dans son plan ou un mouvement de translation * 
verticale. Le porte-lame qui constitue la cathode du système de déca- ” 
page ionique est porté à une tension négative de I 500 V. La figure 4 
représente une coupe du manipulateur dont l'axe creux contient un 
tube de verre traversé par un fil de tungstène qui sert à relier le porte- 
lame au pôle négatif de la haute tension nécessaire au décapage ionique. 

A l'extrémité d’une tige cylindrique verticale T (fig. 2) que l’on peut 
faire glisser le long de son axe, est fixée une plaque chauffante que l’on 
utilisera pour chauffer la lame de silice. C’est dans ce but que l’on a 
découpé en mm’ (fig. 3) la partie du secteur circulaire située au-dessus 


de la lame-support. La figure 2 schématise les différents mouvements 
possibles. 


29 Partie fixe. — Elle est formée 


principalement d’un plateau cir- 
culaire horizontal situé 


en dessous de la partie mobile. L’échantillon 
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peut être amené en face de l’un quelconque des quadrants de ce disque. 
Chacun de ces quadrants numérotés de I à 4 est réservé à une des 


différentes étapes de la fabrication de la couche mince à étudier (fig. 5). 


Projechon des _electrodes 


Progechon de la couche Décopage ionique 


mince + etude èlectrique 
| Poste de secours pour élude electrique 
Fig. 5. 
x) QUuADRANT 1. — C’est en face de ce quadrant qu'est placé le 


support de la lame pendant le décapage ionique. Le quadrant 1 ne“ 


compte aucun aménagement spécial et sert simplement d’anode dans 
le décapage. L 


B) QuapraxT 2. — Il supporte Le poste permettant la projection des 
électrodes, réalisé de la façon suivante (fig. 6) : une platine soigneuse- 
ment dressée est percée d’une ou- 
verture rectangulaire. Sur cette 
platine, et suivant le petit axe 
de l’ouverture, est tendu un fil" 
de tungstène au contact duquel : 
pourra venir s'appliquer la lame 
de silice. Cette platine, montée 
sur 4 ressorts, conserve un cCer- 
tain jeu, ce qui lui permet de” 
s'appliquer parfaitement contre la lame de silice lorsque celle-ci” 
est amenée à son contact. Un creuset, situé sous l'ouverture rectangulaire 
de la platine, à une dizaine de centimètres, permettra la projection des … 
électrodes sur ce support ; elles sont constituées par deux surfaces. 
métalliques rectangulaires de 0,5 em de large et 1,5 em de long, séparées“ 
par un étroit sillon produit par l’ombre du fil de tungstène ; la largeur” 
de ce sillon est très sensiblement égale au diamètre de ce fil. L'examen 
au microscope du sillon obtenu montre que ses -bords sont réguliers 


Fil de tungsténe 


Plotine 


\ 


» 
è 
» 
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et suffisamment nets, qu'il n'y a aucune projection dans le sillon, ce 
qu d’ailleurs est confirmé par des mesures électriques d'isolement. 
La figure 7 représente une photographie du sillon de 2/100 de milli- 
mètre. Cette méthode de projection des électrodes a l’avantage de 
fournir un sillon de largeur régulière et connue, comparable d’une 
expérience à l’autre. 


y) QuaDranr 3. — Le poste correspondant est destiné à la projection 
de la couche mince proprement dite et à la réalisation, en vue des 
mesures, de contacts par pression sur les électrodes. Il est constitué 
d’une platine métallique pereée en son centre d’un orifice circulaire 
de 1,5 em de diamètre (fig. 8), sur laquelle est fixée une plaque de verre 
également percée d’un trou 
circulaire de 1 em de dia- 
mètre centré sur le précé- 
dent ; cette plaque de verre 
sert à isoler de la masse 
deux lames de clinquant de 
molybdène, placées de part 
et d'autre du trou et soi- 
gneusement isolées l’une de HoVe 
l’autre. Ces lames permet- 
tent de prendre des con- 
tacts électriques par pression sur les électrodes métalliques réa- 
hisées précédemment. Il est donc possible de contrôler l'isolement 
entre électrodes avant la projection de la couche mince, puis de suivre 
la variation de résistance du dépôt au fur et à mesure de sa projection. 
C’est évidemment la partie de la couche qui se trouve dans le sillon 
qui seule intervient dans nos mesures. 

Pour que le contact entre électrodes et lames de clinquant soit bon, 
il est nécessaire que ces dernières s’appliquent parfaitement sur la lame- 
support ; pour cela, et comme dans le cas précédent, cette platine est 
montée sur le plateau horizontal par l’intermédiaire de quatre ressorts. 
Ce poste est placé à la verticale de la plaque chauffante mobile, de telle 
sorte qu’il est possible de projeter la couche mince sur le support porté 
à une température variable depuis la température ordinaire jusqu’à 
5000 C. Ce chauffage sert à la fois à l'opération de dégazage qui précède 
la vaporisation et, pendant la vaporisation, lorsque l’on veut obtenir 
des couches polycristallines de germanium. Sous ce poste est placé le 
creuset contenant le corps à vaporiser. 


Electrode de molybdéne 


Plaque de Verre 


Orifice de projection Plaque métallique 
ee SR Sn RAT € 


5) QuapranT 4. — Il supporte un poste supplémentaire identique 
au précédent quant au système de contacts électriques ; ce poste est 
utilisé pour les mesures relatives aux couches minces polycristallines 
de germanium. En effet, la préparation de ces couches nécessite un 
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chauffage important du support, ce qui, par suite de faibles projections 
métalliques issues du four et se déposant sur la face supérieure de verre 
supportant les électrodes, finit par faire baisser la résistance d'isolement 
entre les électrodes de clinquant. J’ai donc préféré, pour l'étude de ces 
lames, effectuer sur deux postes différents la vaporisation et les mesures. 
Cet inconvénient ne se présente pas au cours de l’opération de dégazage 
car, le chauffage étant plus doux, la baisse de résistance d'isolement due 
à cette projection parasite est alors complètement négligeable. 


c) Conduite des opérations de projection. — Après le nettoyage 
chimique du support, celui-ci est placé entre les mâchoires du porte- 
échantillon et l'enceinte à vide est fermée. L'ordre des opérations à 
effectuer est alors le suivant : 


19 Cas des couches métalliques et de germanium amorphe. 


1re opÉRATION : Décapage ionique (Poste 1) à la pression de 107? mm 


de Hg. 


2 OPÉRATION : Dégazage du support par chauffage (Poste 3) à la 
pression de 5.106 mm de Hg. 


3° OPÉRATION : Projection des électrodes (Poste 2) après refroidis- 
sement complet du support. 


4 OPÉRATION : Projection de la couche mince (Poste 3) avec contrôle 
de résistance et étude des propriétés électriques. 


29 Cas des couches de germanium polycristallin. — La projection de 
germanium se fait sur support chauffé. Pour éviter au cours de la pro- 
jection de la couche mince la diffusion dans le sillon de l’or constituant 


les électrodes, J'ai été conduit à inverser l’ordre des projections, c’est- 
à-dire à opérer de la façon suivante : 


IT€ OPÉRATION : Décapage ionique (Poste 1). 


2% OPÉRATION : Dégazage du support et projection de la couche « 


mince (Poste 3) sur ce dernier porté à 500° C environ. 


3° OPÉRATION : Projection des électrodes (Poste 2) après refroidisse- 
ment complet de l’ensemble couche-support (4 à $ heures). 


4€ oPÉRATION : Étude des propriétés électriques (Poste 4). 


Dans les deux cas, à partir de la fin du décapage ionique, le vide est 
constamment maintenu en dessous de 5.107 mm de Hg. 


L'ON TESTS” 


r r 
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CHAPITRE II 


Appareillage destiné à l'étude des propriétés électriques 
des couches minces. 


Je me propose, dans ce chapitre, de décrire la partie électrique du 
montage, qui permettra, d’une part, de suivre l’évolution de la résis- 
tance de la couche mince, du début de la projection jusqu'au moment 
où la résistance de la lame est suffisamment stabilisée, et, d’autre part, 
de réaliser les mesures d’écarts à la loi d’Ohm et de bruit. La résistance 
des lames minces étudiées dans ce travail varie du mégohm à quelque 

« dix mille mégohms, ce qui m'a conduit à utiliser différents montages 
… pour couvrir complètement cette gamme de résistances. 


A. — Mesures d’évolution de la résistance 
au cours du temps. 


a) Résistances inférieures à 5oo mégohms.: — Un mégohmmètre 
électronique (Multimesureur Lemouzy) me permettait de suivre la 
valeur de la résistance en cours de projection ; j’ai pu ainsi arrêter 
cette dernière pour une valeur déterminée de la résistance. Un enre- 
aistreur branché à la sortie du mégohmmètre fournissait ensuite, de 
façon commode, l’évolution au cours du temps de cette résistance pen- 
dant plusieurs jours. 


b) Résistances supérieures à 5oo mégohms. — J'ai alors utilisé 
un Iso-R-mètre Lemouzy IM 16 qui permet la mesure de résistances 
de valeurs inférieures ou égales à 1015 Q. Cet appareil sert aussi à contrô- 
ler l'isolement entre les électrodes, dès leur projection. 


Remarque. — La gamme de mesures du Multimesureur s'étend de 
103 Q à 500.106 Q pour une tension continue appliquée de 4,5 V, celle 
* del’Iso-R-mètre de 106 Q à 1015 Q pour une tension minimum de 12,5 V. 
; Nous verrons au prochain paragraphe que les lames granulaires 
présentent des écarts à la loi d’Ohm d’autant plus importants que le 
courant qui les traverse est plus grand. Nous devons donc chercher à 
appliquer à la lame la tension la plus faible pour minimiser | influence 
des écarts à la loi d’'Ohm sur nos mesures d'évolution. C'est ce qui 
explique que, pour les plus faibles résistances étudiées, nous préfé- 
rons le Multimesureur à l’Iso-R-mètre. 
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B. — Mesures d’écarts à la loi d'Ohm 
et mesures de bruit. 


Comme on le verra au chapitre suivant, la résistance de la couche 
mince évolue rapidement après la projection durant dix à trente heures. 
On ne pourra donc faire des mesures d'écarts à la loi d’'Ohm et des 
mesures de bruit que lorsque la variation relative de résistance due à 
cette évolution pendant la durée de ces mesures sera devenue sufi- 
samment faible pour pouvoir être négligée. Lei encore, jai dû utiliser 
divers montages selon la valeur de la résistance de la couche étudiée. 


Boites d ENT . 7 
TT; ER ie ae a) Résistances infé- 


rieures à 500 mégohms. 
— Pour étudier sur ces 


Piles de lames les variations de la 


À 
z 


NL 


Æ résistance et du bruit en 
2 fonction du courant con- 
: : FL ER 
PEAU AmpliBF Détecteur os . de les, Mes té 
econtrôle  selectiF  quadratique utilisé le montage repré- 
Fig. 9. senté sur la figure 0. 
à +. fes : : 
19 Description de l’appareïillage. — Une source de courant continu 


(piles) alimente les deux branches d’un pont de Wheatstone constitué 
par deux résistantes bobinées R; de 1.106 Q et R; de 10 000 (2, la lame 
étudiée E et une série de résistances étalonnées. Un montage potentio- 
métrique permet de faire varier d’une façon continue l’inténsité totale I, 
du courant qui traverse les deux branches du pont, dont la valeur est 
donnée par un microampèremètre. 
Lorsque le pont est équilibré, il suffit de multiplier par cent l’indi-* 

cation lue sur les boîtes de résistances pour obtenir la résistance de 
la lame et l'intensité I traversant la couche mince est évidemment 


I 
gale à —_],, U ’élimi ë 
g a U Un contacteur permet d'éliminer le galvanomètre de 
zé 


zéro du pont et de relier le milieu M de la branche inférieure du pont 
al entrée d’un amplificateur basse fréquence, pour les mesures de bruit ; 
la tension fluctuante aux bornes de la lame se trouve ainsi apphquée à | 
l'entrée d'un amplificateur sélectif dont la bande passante est de 30cyceles 
environ au voisinage de 1 000 cycles. À la sortie de cet amplificateur 
se trouve un détecteur quadratique (thermocouple), suivi d’un galva- 
nomètre qui donne directement la valeur du carré moyen de la tension 
de bruit à la sortie pour la bande de fréquence considérée. Un oscillo- 
graphe cathodique, branché à l’entrée de l’amplificateur permet de 
vérifier qu'aucun phénomène parasite ne vient perturber le ut étudié. 
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2° Exploitation des mesures. —— x) MESURES DE RÉSISTANCES EN 
FONCTION DU COURANT Î. -— Je mesure la résistance moyenne RE : 
en fonction de [ et je trace les courbes log R,, — f (log I) et les cour- 


bes log R, — f (log 1) où R, est la résistance dynamique ou différen- 
: a. QE : : : 
üelle TE Cette dernière se déduit de R,,, comme le montre un calcul 


simple, par la relation : 


Ry= (1 + a)R,, (If-1) 
a étant la pente (en valeur algébrique) de la courbe log R5 = (lasd} 


5) Mesure DE 8rRuIT, — Pour exploiter ces mesures de bruit, il 
faut tenir compte des impédances venant shunter l’échantillon, Dans 
ce but, il est nécessaire de préciser le « schéma équivalent » que nous 
adopterons pour représenter le comportement électrique de la lame étu- 
diée. Les phénomènes qui ont lieu dans la lame sont com- 
plexes : vis-à-vis de l'extérieur et du point de vue électri- 
que, ils se traduisent par l'introduction dans le cireuit dont 


fait partie la lame à la fois d’une résistance non linéaire R; 
et aussi d’une source de bruit de fond. Tout ce que nous 
demanderons à un schéma équivalent c’est de permettre, GR: 
en un point quelconque du circuit extérieur, un calcul 

correct des valeurs moyennes et des fluctuations du Fig. 10. 


courant ou du potentiel. Plusieurs schémas peuvent être 
envisagés pour atteindre ce but; nous y reviendrons plus loin. Pour 
l'instant, il sera commode d’utiliser le schéma suivant. La lame réelle 


_ est supposée décomposée en deux parties placées en série (fig. 10): 


a) Une résistance sans bruit de même caractéristique courant ten- 
sion que la résistance réelle. En particulier pour des régimes variables 
correspondant à de faibles variations autour du point moyen, elle inter- 
viendra par sa résistance différentielle R,. 

b) Un générateur de bruit sans résistance interne, caractérisé par une 
force électromotrice de bruit eft) à laquelle correspondra une densité 


spectrale e (1). Pour l'instant, nous rassemblerons dans eft) toutes 
les fluctuations localisées dans la lame, c’est-à-dire les fluctuations dues 


» à l'effet de scintillation et aussi les fluctuations d’origine thermique. 


Ceci dit, revenons au problème de l'influence des shunts. Nous voulons 


relier la densité spectrale e? à la lecture L effectuée sur le galvanomètre 
situé en bout de chaîne sur l'appareil de mesure de bruit. Le schéma 


(:) Je rappelle la définition de la densité spectrale Ne : c'est une fonction 
de la fréquence v telle que la contribution de la bande de fréquences v, v + dv 


ÉrE ue eh 
au carré moyen V? soit égale à Vi.dv {4) (51. 


he : ‘44 
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équivalent sera alors parfaitement déterminé puisque nous connaîtrons 
R,,, Ra et e pour un courant donné. 
de la Free 11 est représenté le schéma d’entrée sur la grille de la 


première lampe de l’amplificateur. Soit Vi) et o(t) les tensions 
fluctuantes aux bornes de l'échantillon et sur la grille d’entrée. 


a t00Pf 100pF 4 grille 


œ 


2Ma 


= 


fe» 


Fig. 11. 


La composante de Vft) pour les fréquences relatives à la bande pas- 
sante de l’amplificateur sélectif est égale au produit de la composante 
correspondante de #{t) par un facteux æ« constant près, uniquement 
fonction des impédances de liaison entre A et B. Donc la densité Ne 


trale v2 de V{t) est égale au produit par | « |? de la densité spectrale p? 


de p{(t). Je vais, d’ailleurs, relier ve à la densité spectrale e? relative 
à la force électromotrice de bruit 
de l'échantillon étudié. Le sché- 
VAKTa D Pr2) ma équivalent est celui de la. 
figure 12 où on désigne par Z 
l’impédance équivalente shuntant * 
l'échantillon. Cette impédance « 
z équivalente introduit une force * 
électromotrice de bruit (due à 
l'agitation thermique) dont le 
carré moyen pour la bande Av 
ARMES vaut, comme on peut le A 2 

trer, 2ETANS [partie réellede Z](5 

Un calcul simple montre que l’on “e 


Veya 


Rd 


e, | Z |? + 4kTP (AR £ 
RENE (HT-2) # 


ce qui s'écrit : 


0 ANR (2 — 4R TP, (2)R 
2 d 
Vie WAE : 5. (1L:3)4 
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Compte tenu de ce que Z, T, sont des constantes pour chaque série 
de mesures, on obtient la relation : 


ef = aL[(Ra + b} + c?] — dR2 (II:5) 
avec : 
AIO Sue Dre ; 
A +R jp c — partie imaginaire de Z 
=" parte réelle de Z DETENTE 7] 


[Z 


L étant la lecture sur le galvanomètre placé aux bornes du thermo- 


couple et K le rapport constant La formule {I[-5) nous permet- 


<RllE 


tra de calculer la densité spectrale e? des fluctuations aux bornes de 


la couche étudiée, en fonction du bruit mesuré L et de la résistance dyna- 


 mique R;, qui est fonction du courant IL. Je présenterai donc les résul- 


tats sous la forme de courbes log e? — f (log I). Dans les expressions 


précédentes, e? correspond, pour l’échantillon étudié, à l’ensemble 
du bruit thermique et de l’effet de scintillation. La résistance de la 
lame étant toujours supérieure à celle du shunt, il est certain que l'effet 
du bruit thermique de la lame sera négligeable devant celui du shunt. 
La densité spectrale e? se réduira donc en fait à celle de l’effet de scin- 
tillation de la couche. 

Pour un courant nul, la lecture sur le galvanomètre à la sortie du 
thermocouple est L, elle est due au bruit thermique de Z. La for- 


; mule ([I1-5) devient dans ce cas : 


0 — aL[(Ra, + 8)? + 2] — dRé. (I1-6) 


Soit en remplaçant dans (I1-5) “tiré de (I1-6), il vient : 


S PSE 


= Let 4 LRË( tn) +7] Un 


do 


? Ry étant toujours grand devant b et c, la formule (II-5) devient : 
0 


2 — 
= RL — Li] + (26Ra+ | Z [AL (II-8) 
avec 
b2=.0,70-10* OQ 
211080 1070 


Cette relation nous permettra de calculer l'effet de scintillation 
dans tous les cas. 


Aou s 
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b) Résistances supérieures à 5oo mégohms. -- Dans ce cas, le 
montage précédent ne présentait plus d'isolement assez grand, et ne 
permettait pas d'opérer avec des valeurs de I suffisantes. D'autre part,” 
les mesures de bruit effectuées 
sur les lames correspondantes 
sont rarement exploitables, 
l'effet de scintillation étant 
noyé généralement dans Île 
bruit thermique de l’impédance 
d'entrée. J’ai donc utilisé le 
montage représenté schémati- 
quement sur la figure 13 pour 
les seules mesures d’écarts à la 
loi d'Ohm. 


1° Description de l’appareillage. — Une source de courant continu 
constituée par une alimentation stabilisée pouvant fournir jusqu’à 
3 000 V est appliquée aux extrémités d’une chaîne de résistance R# 
de 2 MQ ; un dispositif potentiométrique P permet d'appliquer une 
partie de cette tension à l'échantillon. Un microampèremètre A, en 
série avec l'échantillon, indique le courant 1 qui le traverse ; la résis- 
tance interne de À est toujours négligeable devant celle de l’échantillon.« 
Un autre ampèremètre B indique la partie à du courant débité par“ 
l'alimentation ne traversant pas l'échantillon. 


29 Exploitation des mesures. — (On travaille dans des conditions telles 


que & — ImA ; on fait varier Ï en déplaçant le curseur P. La résistance” 
moyenne R,, est donnée évidemment par : $ 


r 


> $ 
LR UNr MS ES ê 

Rn=?T;—=10 +. (T-0) 
+ 
x étant la fraction de R traversée par le courant 1. ; 
x 


La valeur de la résistance interne de B peut ne pas être toujours” 
négligeable devant x ; il suffit alors d’en tenir compte. Ce dispositif, 
beaucoup plus simple que le précédent, peut être rigoureusement” 


isolé ; 11 nous a permis des mesures de résistances très grandes de l’ordre” 
de 101.0. 


Se tone rt nt | ni 
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DEUXIÈME PARTIE 


RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX 


CHAPITRE IN 


Étude des couches minces d’argent, 
d’or et de cuivre. 


Afin de pouvoir comparer facilement les différentes propriétés élec- 
triques des couches minces d'argent, d’or et de cuivre, j’exposerai 
successivement, pour l’ensemble de ces trois métaux, les résultats 
relatifs à l’évolution de la résistance au cours du temps, aux écarts 
à la loi d'Ohm et à l'effet de scintillation. 


A. — Évolution naturelle de la résistance 
au cours du temps. 


a) Généralités. — Comme il a été signalé par de nombreux 
auteurs (32) (43) (31), la résistance des couches minces granulaires 
croît en fonction du temps si la résistivité superficielle R;, en fin de 
projection est supérieure à une certaine valeur critique. D'après 
Borel (10), cette valeur critique correspond pour l’argent à des épaisseurs 
qui s'étendent entre 100 et 200 À. Pour Was (44), Colombani et 
Rance (12), les lames d’or auraient une épaisseur critique de l'ordre 
de 50 À. Au contraire, pour des résistivités superficielles initiales R,, 
inférieures à la valeur critique, la résistance des couches minces décroît 
au cours du temps. On a affaire dans ce cas à des couches continues 
qui se distinguent de plus des couches granulaires par Je fait qu’elles 
ne présentent pas d’écarts à la loi d’Ohm. Je limiterai cette étude aux 
couches granulaires. Il est intéressant d'introduire le coellicient 


10R 


Sr S 


RÇOt 


qui nous donne, en pour-cent par unité de temps, le taux de variation 


de la résistivité superficielle. 


émane tt 
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Remarque. — Pour tous les résultats donnés dans ce chapitre, la 
correspondance entre R,, et R, est : R; = 250 R,,. 


b) Résultats relatifs à l’évolution. — 1° Couches de cuivre. — Nous 
avons utilisé du cuivre OFHC ()exempt d'oxygène, de grande pureté. Sur 
la figure 14, je donne en fonction du temps la variation de log R, et 
du coefficient à pour deux couches de cuivre. On voit que la vitesse 
de croissance de la résistance des couches minces de cuivre est assez 


10 20 30 40 50 heures 
Fig 14: 

Tagreau II[l-L. — Couches minces de cuivre. 
: | 
{= 15 mn t=rh" | = ho RME EUR 

N° oh: R 
R 18 R à ÿ ù 
1%) À je Role RSeRee 
1 | 1 co0 |1,72 10°| 65 | 2,2 ro | 18 3:05 ro? | . 
| 2 4,6 | 3,68 102| 2,6 | 3,8 ï 

Re 
; 170 | 7 10° | 78 | 17,8 18 | 11 |2,60 ro°|s 17 to9| 3,2 ||" 
4 35 | 5:8 107 | 160 | 1 1® | 46 2,09 108 À de Pere 
, 9 31 10 , 1} 8 2 # 
ô TS ne 130 1,74 re 3° 2,82 1%) 7,8 | 3,9 108 + 2 108 =. k 
; 9.) T,5T 10°| 16 |:2,4 To| 8,7) 3,3 xo8 | «, l 8 ro 37|| 
A RE POP EE) 
2709135710" 435103 0 ro tr A;9 Mo 6,2 rot 2,8 76x08 2,1 $ 
2 = = ; 
(} Oxygen-free high conductivity. < Î 


LC 
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importante durant l'heure qui suit la projection. Cette vitesse diminue 
ensuite rapidement et la variation de la résistance au bout d’une ving- 
taine d'heures n’est plus que de 1 à 3 p. 100 par heure. Le tableau HI 
donne l’ensemble des résultats relatifs à l’évolution pour huit lames 
de cuivre. 


0 , » 

3 Couches d'argent. — L'argent que nous avons employé nous a été 
fourni par le Comptoir des Métaux précieux. Sa pureté est voisine de 
99,9 p. 100. Les résultats concernant l'argent montrent que la résis- 


— — — 
—— — 


10 20 30 heures 


tance croît beaucoup plus rapidement que pour le cuivre, surtout dans 
les deux premières heures suivant la projection, et ne se stabilise pas 
avant d’avoir atteint quelques centaines de méhgoms. Pour pouvoir 
facilement faire des mesures d’écarts à la loi d’Ohm et surtout de bruit, 
j'ai recherché un moyen de stabiliser la résistance de la couche à des 
valeurs inférieures à 100 MQ. J'ai observé, en particulier, que si l’on 
dépose dans le sillon un premier film métallique (24) (25) (23), fûtAl 
extrêémement fin (R, > 1015 Q), puis, ensuite (1), la couche mince pro- 


(1) En fait, j'ai effectué la deuxième projection au bout d’une heure. 
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prement dite, la couche globale ainsi obtenue évolue moins rapidement 
au début, et ne présente plus qu’une évolution assez lente au bout des 
vingt à trente heures. | 

La figure 15 montre la variation de log R, et du coeflicient à en fonc- 
tion du temps d'évolution pour deux lames & et b obtenues l'une par 
simple projection et l’autre en deux fois. 

Les tableaux LII-II et ILI-IIT rassemblent les résultats de l’évolutions 
correspondant à 7 projections réalisées en une fois et à 10 projections" 
réalisées en deux fois. 


ITI- I 


TABLEAU 


Couches minces d'argent par simple projection. 


t—= 5 mn t—= 15 mn LE ot 
Nero th. œ ep | 
| 
| R DCR ses à : è 
RL DM De ete 
; ps. I 108 3 100 | 3,18 10° 2 000, | 2,18 ro!!| 50 
525 13,25 IO oo | 2,32 ro!!| 290 
3 Des Lr0%|/21300 #4 HONTE re 1010 7e 
4 375 | 1,25 10 | 4 200 | 1,97 10° | 1400 | 5,25 101| 120 
à de 3,18 10° | r 500 | 6 10% 55 
: À [,25 19°-| 1200 |1,75 10! 230 
|*1,3 10 1700 | 6,6 1011 | 160 
| 
Tagreau III-III 
Couches minces d'argent sur tapis d'argent. 
Con t=ih Vote sh4 NE ToR 
N° LORS | 
pro l'a #74 
R ù RE |"S 
52:19 (rt ER 
ñG | 
1 | 10 6 10? 8 
2 | ro 72507 a nee co és ds de ï TRE 4 # 
AMI O 38 10° | 190| 8,75 107| 55 ï TOMIET El “ ie 
4 | 10 5,75 10°) 310| 2,85 108| go ee 10° x. SE te 0 
5 | 10 4,63 107| 260! 1,52 108| 87 à TON IN27 + A 1 
6! 75 |2,25 107| 330| 7,75 107| 85 2 60107 e 108 Fu 
Fan 2 10° |720| 1,25 to°| 115 4,05 1oÿ| 17 8 %ot 8 
8| 375 | 3 107 |600| 1,57 1o| 96 7,2 108 | 18 1 
9 | 10 1,7 10° | 163| 3,32 10°| 51| 0.08 ro? ER Vie 
10 | Io 2,04 10? 125 0 107 51, 9,9 de 19 2 10 II 
) 51109,55 10°| 17 | 1,86 ro) 11 


support nu. Comme pour 


avec de l'or, je n'ai ja- 
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3° Couches d’or. — L'or employé est de l'or de grande pureté 
99,08 p. 100. [Il nous a été fourni par la maison Kaplain Saint-André. 
De même que dans le cas des couches minces d'argent, l’évolution est 
très rapide. La résistance de ces dépôts est, d’autre part, très instable : 
il m'est arrivé fréquemment d’avoir une chute brusque et irréversible 
de résistance, au cours d’une étude d'évolution ; peut-être ceci s’expli- 
que-t-1l par le fait qu’il s'agissait de lames d’épaisseur voisine de l’épais- 
seur critique. Ainsi la résistance d’une lame peut tomber brusquement 
de quelques dizaines de 
mégohms à quelques 
milliers d’ohms. S. Minn 
et S. Offret (25) ont éga- 
lement signalé des insta- 
bilités pour des dépôts 
d'or réalisés sur une 
première couche de fluo- 
rure de magnésium; ils 
ne paraissent pas les 
avoir remarquées pour 
des couches minces di- 
rectement projetées sur 


largent, j'ai pensé qu'il 
serait intéressant de réa- 
liser des couches minces 
d’or par double projec- 
tion. Dans le cas où le 
premier dépôt extrême- 
ment fin et de résistance 
très grande est réalisé 


mais obtenu, pour la 
couche mince propre- 10 20 3Dhatires 
ment dite projetée RUE 

ensuite, de ralentisse- 10e 
ment de la vitesse d'évo- 
lution aussi important que dans le cas des couches d’argent projetées 
en deux fois. Je dois cependant signaler que la résistance des 
dépôts ainsi obtenus ne présente plus de brusques variations. 

J’ai ensuite réalisé des couches mixtes en déposant dans le sillon 
une première couche très mince d’argent, puis la couche mince propre- 
ment dite, la résistance de la lame ainsi obtenue évolue beaucoup plus 
lentement. C’est bien la couche d’or qui est responsable de la conducti- 
vité ; jai toujours vérifié, avant de faire la deuxième projection, que la 
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couche d'argent très mince présentait une résistance extrêmement 
crande. | 

La figure 16 est relative aux résultats correspondant à une simple 
couche d'or fa), à une double couche d’or (b) et à une couche mixte 
Au-Au {c). Le tableau [II-IV donne les résultats d’une dizaine de cou 
ches obtenues par ces différents procédés. 


Tasreau IIEIV 


{ | t= 15 mn | t= 1h t=5sh t—1oh t= 20h 
| 
| 
| 


[No 107ÉRS, | 


R R | à RS 


Couches minces d'or par simple projection 


I | 100 | 16 10! | 800| 1,7 10o!| 100| 5,37 To1|r3 |" 8 ro11 5,5| 
20 Lx0  |.2,8 ro? |1100|7,5 ro! 260] | | 
3-! 10 |2,5 10 | 950| 4,3 10°| 260| 8,5 1010 |37 | 2,9 rolt | 0,2 
4 7 1,75 10°/1 500|1,8 101°| 100| 1,6 1olt |30 | 1,1 ro? |32 
Couches minces d'or sur tapis d'or 
I 8,75 | 1,25 10°|1 300/2,5 1010| 220| 2,34 1011|19 | 
2 8,75 | r 101 |ro00| g 1010 | 44| 1,44 1011 | 6 ï 
Couches minces d’or sur tapis d'argent 
I 75 |1,13 10°| 170| 2,8 107| 8o| 1,13 108 17 | 2,13 10 | 0,7| 3,95 10° 3,41) 
5) 8,75 | 2,25 105] 320| $ 108 | 36| 1,04 ro? |12 1,65 10° |,09,3|13,3210°8| "cal 
3 | 10 2,8 10° 60| 3,6 10°| 16| 4,4 107 | 2,6| 4,8 ro? 1,9|.5,37 10°| 1,4) | 
4 | 20 1,67 10°| 160! 3,5 108| 37| 6,45 108 8,5| 9,55 108 | 7,3] 1,66 10°| 3,41 
L : { | 


B. — Mesures d’écarts à la loi d’'Ohm. | 


a) Généralités. — On désigne sous le nom d’écarts à la loi d'Ohm (1) 
(6) (11) les variations réversibles de la résistance d’une lame, quand on 
fait croître puis décroître régulièrement la tension qui lui est appliquée. 

Dans certains cas, cet effet a pu être observé à l’état pur. La plupart 


du temps, il se trouve perturbé par la superposition de deux autres 
effets : : 


— une augmentation de résistance de 
7 2 # . 
de l’évolution naturelle, cette évolutio 
durée des mesures ; 


— un effet irréversible du champ appliqué (32) qui se traduit par 
une diminution irréversible de la résistance. 


la lame dans le temps, du fait 
n se poursuivant pendant là 


rit PETER 


r r 
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Nous pouvons admettre que, quand ces trois phénomènes agissent 
simultanément sur la lame, leurs effets sont indépendants et additifs. 
D'une façon générale, après le premier cyele de mesure, je recommence 
un nouveau cycle après 
avoir inversé le sens du log R, \ 
courant pour contrôler 
qu'il n’existe aucun effet 
de polarisation. 


b) Résultats des me- 
sures. — 1° Couches de 
cuivre. — Ces couches, 
une vingtaine d'heures 6000volts cm\80000volts/cr. 
» après leur projection, \ 
sont un Ô suflisamment dci \ 

faible pour qu'il soit > «2° cycle À 

possible de relever leurs 
caractéristiques log R, 
— (log I) sans que 
l’évolution naturelle per- 
- turbe les mesures. La 
- figure 17 montre les ca- 
_ractéristiques obtenues 
- sur une couche, à deux 
époques de son évolu- 
tion après la projection ; 
- 25 heures (a) et 75 heu- Fig. 17. 
res (b) environ. On voit 
que les deux cycles de mesures effectuées à chaque époque sont 
réversibles et que jusqu'à des champs de l’ordre de 6 000 V/em la: 
“résistance de la couche est constante. 


L ve 2 


0 1HA 


=! 


rai, 


2° Couches d'argent —.Je vais d’abord décrire les résultats des mesures 
effectuées sur des couches d’argent projetées en deux fois car, pour 
ces couches, l’un des trois effets : l’évolution de la lame pendant la 
durée d’une série de mesures, peut être, comme nous l’avens vu, consi- 
déré comme pratiquement négligeable. 


ù 


K 


has A 


x) COUCHES PROJETÉES EN DEUX FOIS. — Nos mesures ont porté sur 
“une dizaine de lames (42). Pour chaque couche de ce type, j'ai fait, au 
- de son évolution, quatre séries de mesures d’écarts à la loi d'Ohm, 
comme le montre la figure 18, dans un coin de laquelle on a représenté 
le détail de la série de mesures n° 2 dont les résultats sont donnés sur 
la figure 19. On voit bien qu'une diminution irréversible de résistance 


“se produit quand on applique pour la première fois le champ électrique 


SR LC 
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à la lame ; cette diminution est probablement due à un effet de ce chan}: 
sur la structure de la lame qui se surajoute, pendant la première moitié 


200 80 120 160 200 heures 
Fig. 18 
log R, +. Teycle du cycle, aux variation: 
>» < 2 cycle normales de la résis! 
E La 
>> « 3cycle tance dues aux écart: 


à la loi d'Ohm; on ob 
tient ensuite des cycle! 
réversibles  présentan! 
une légère  hystérésis 
Nous retrouvons ici ui 
phénomène déjà décril 
par N. Nifontoff dans I 
cas de couches minces di 
carbone (28). 

Notons encore, sur“l 
médaillon de la figure 18 
que la courbe d’évolutior 
à la fin d’une série di 
mesures ne reprend pa 
immédiatement sonallur 
normale : la branche B 
r £ 1 HA met en évidence un 
augmentation de rési 
tance plus rapide q 
serait peut-être due à u 
effet de relaxation des modifications apportées par l'effet de cham 


Fig. 10. 


r ‘2 


La figure 20 montre 
quatre branches re- 
urs des cycles réver- 
bles correspondant aux 
ésures effectuées sur 
lame, dont l’évolu- 
on est représentée sur 
figure 18. Je donne, 
r la figure 21, unréseau 
e courbes log R, = / 
og 1) obtenues sur dif- 
rentes lames d'argent. 


B) CoucHES PROJETÉES 
NNUNE SEULE FOIS. — 
tour les couches d’ar- 
ént projetées en une 
eule fois, la résistance 
roît très vite après la 
rojection et les études 
Récarts à la loi d'Ohm 


Fig: 21. 
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(7) (33) doivent se faire 
peu après, en pleine pé- 
riode d'évolution, ce qui 
entraîne comme consé- 
quence qu'on doit tenir 
compte des variations de 
résistance de la lame par 
évolution naturelle, pen- 
dant la durée des mesu- 
res (41). La courbe ABC 
en trait plein de la figure 
22 donne les écarts à la 
loi d'Ohm mesurés pour 
une eouche parmi la 
dizaine étudiée. On a 
représenté en traits mix- 
tes (courbe ADE) Peffet 
présumé de l’évolution 
pontanée de R$ durant 
le temps de la mesure 
obtenue par extrapola- 
tion de la courbe d’évo- 
lution antérieure. Pour 


ve y 
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corriger de l’évolution la courbe ABC 1l suffit de retrancher à l'ordonnée 
correspondant à chaque point N de cette courbe la variation ML 
de résistance due à l’évolution. On remplace ainsi le point N par le 
point P dont le lieu est représenté en pointillé sur la figure 22 par la 
courbe AB’C’. Cette courbe, dans la mesure où les phénomènes d’évo: 


© 


V 


\ 
he 
\/ 


eo ee ou ue 0e me ee ue eme ue om one me ee mm 


(we) 


Fig. 22. 


| 
lution et d’écarts à la loi d'Ohm sont indépendants, doit représenter 
la fonction log R, = f (log I) au temps { correspondant au début des 
mesures, pour le premier cycle. 

L'écart AC serait toujours dû à l'effet irréversible du champ élec- 
trique. Les courbes obtenues ne sont pas très précises car! ‘extrapolation 
de la courbe d'évolution peut être une source d'erreurs appréciable: 
Cependant elles présentent des allures identiques à celles des lames 
stabilisées par un premier dépôt. 


dt sux 
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3° Couches d’or. — x) COUCHES STABILISÉES PAR UN LÉGER DÉPÔT 
3 + , a 4 ’ 
D ARGENT. — Comme dans le cas des couches d’argent réalisées en deux 


fois, après un effet irré- 
versible du champ élec- 
trique le long de la pre- 
mière courbe « aller », 
nous obtenons, pour la 
courbe « retour » et les 
cycles suivants, des ca- 
ractéristiques log R, — / 
(log I) stables et pré- 
sentant une légère hys- 
térésis (fig. 23). 


8) Coucnes Non srABr- 
LISÉES. — J'ai réalisé 
quelques mesures d’écarts 
à la loi d'Ohm sur des 
lames d’or obtenues en 
une seule projection ou 
- avec un léger dépôt d’or 
très résistant. Ces mesu- 
res effectuées en début 
d'évolution donnent des 
résultats analogues à 
ceux décrits pour les 


couches d'argent (fig. 21) et nécessitent les 


10 


> < 1'cycle 
> « 2'cycle 
>» <<  3'cycle 


(e) 1HA 


mêmes corrections. 


4° Comparaison des résultats relatifs au cuivre, à l’argent et à l'or. — 
- Sur la figure 24, j'ai comparé l'importance des écarts à la loi d'Ohm 


log Rs 


| Cuivre 


Champ max. 


120.000 Volts cm 


Argent 


Champ max. 
15000 Volts cm 


Cham max. 
15000 Volts cm 


Temps 
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présentés par des couches minces de cuivre, d'argent et d’or de résis-. 
tances d'ordre équivalent (de 30 à 100 MQ) (38). Nous pouvons consta- 
ter, tout d’abord, que le champ maximum que l’on peut appliquer 
sans risque de claquage aux couches de cuivre est dix fois plus intense 
que pour l’or et l’argent et, d’autre part, que les écarts à la loi d’Ohm 
sont nettement moins importants pour le cuivre même pour des champs 
dix fois plus élevés. 

Pour toutes les couches, sauf celles du cuivre, on a une diminution 
irréversible de résistance après un premier cyele de mesures. 


C. — Mesures de bruit. 


a) Introduction. — L'étude de l’effet de scintillation dans le cas de 
matériaux ohmiques (par exemple le carbone aggloméré) conduit pour 


LA 
vérifiée dans le cas des couches granulaires. N. Nifontoff (29) a proposé 


la variation de e? en fonction de I à une loi en l?; cette loi n’est pas 


pour e? une loi en I2R$ et dans le cas de l’argent l'expérience l’a conduit 
à choisir 2 < « < 3. Il a proposé une justification théorique basée 
sur les propriétés des contacts métal semi-conducteurs, la lame mince 
étant assimilée à un ensemble de grains métalliques répartis sur un 
tapis d'oxyde semiconducteur (27). J’ai obtenu, chaque fois que le 
bruit était mesurable, une loi en I2RŸ ; j'ai donc exprimé les résultats 
concernant le bruit par la variation en fonction de log I de l’expression : 


Yy= 3 [log 2 — log P|. (II-3) 


Lorsque y sera égal à une constante près à log R;, on aura bien : 


e = kRjP. (IIT-4) 
b) Résultats concernant l’effet de scintillation. — 1° Effet de 
scintillation des couches minces de cuivre. — Pour ces couches minces, 


l'effet de scintillation est très faible et reste confondu avec le bruit propre 
de l’amplificateur. Il ne m'a pas été possible, dans ces conditions, 
d'effectuer des mesures de bruit suflisamment précises. 


2° Effet de scintillation des couches minces d'argent. — Les résultats € 
les plus intéressants concernent les couches minces d’argent-stabilisées « 
par double projection. Nous allons donc tout d’abord examiner ce cas. * 


«) COUCHES MINCES D'ARGENT PROJETÉES EN DEUX Fois. — Sur la * 


r ©, : x RE 
figure 25 sont portées les courbes log e, = f (log 1) relatives à une séries 


in 


e\ 


ee” 


Dde 


mesures comprenant 
trois cycles. Nous voyons 
sur cette figure que seule 
la courbe de bruit relative 
à la portion « aller » du 
premier cycle s’écarte net- 


tement du faisceau formé 


courbes. 
constater 


les autres 
pouvons 


par 
Nous 


- que la réversibilité obser- 


+ entre. ces 


LA 
4 


vée à propos des caracté- 
ristiques log R, — / (log 1) 
se retrouve sur les courbes 
de bruit correspondantes. 
Des différences d’ordonnées 
courbes et une 
droite quelconque de 
pente 2, on déduit y que 
nous portons sur la figure 26 


+ en vue de la comparaison 


avec la courbe réversible 
log R; = f (log I) qui yest 


- représentée. Pour la clarté 


‘4 


À 5 RE 


log ei 


log Ry Ne 
TRIER 
LCR 
RENAN 
FRS 
N LAS 
SRE: 
Rd ie 
Es =i[les 8 - log 
MR IROYCIE 
+2 cycle 


La) 
© / 
Oy 
7 


2 


cycle 


>< 


_ 2cycle 
/ 3'cy cle 


/ >>> <<< 


) 1 


du dessin, les diverses cour- 
bes y = f (log I) ont été 
translatées arbitrairement 
dans le sens des ordonnées 
afin d’éviter leur chevau- 
chement. On voit sur la 
figure 26 qu’on obtient une 
très bonne correspondance 
quant à la pente entre les 
courbes log R; et y. Ce ré- 
sultat vérifie donc assez bien 


la loi en I2R dans le do- 
maine d'intensité pourlequel 
sont faites les mesures de 
bruit. Les résultats précé- 
dents ont été vérifiés sur une 
dizaine de couches minces. 
Évidemment pour les fai- 
bles courants, l'effet de 
scintillation tombe au ni- 
veau du bruit d’entrée de 
Pamplificateur et les mesu- 
res ne sont plus possibles ; 
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c’est ce qui explique que nous ne donnons les courbes que pour 
1266 1 pA° 


B) CoucnEes MINGES D'ARGENT PROJETÉES EN UNE SEULE FOIS. =— 
Dans ce cas, on obtient des courbes de bruit dont l'allure générale rap- 
pelle celle des courbes obtenues dans le cas précédent ; cependant, 
du fait de l’évolution naturelle généralement trop rapide, les résultats 
obtenus sont nettement moins concordants. 


3° Effet de scintillation des couches minces d’or. — 1° CoucHEes Re 
D'OR RÉALISÉES PAR SIMPLE PROJECTION ET COUCHES MINCES D'OR 
SUR TAPIS D'OR. — Les ré- 
log Rq sultats sont identiques à 
ÿ ceux des couches minces 
d'argent projetées en une 
seule fois. 
\ 
DCE Ne 29 COUCHES MINCES D'OR 
10 Ds She SUR TAPIS D'ARGENT. — 
DAS SEE L'évolution naturelle de 
je be Ni ces couches est très ralentie 
SITES àS et nous retrouvons les résul- 
ex Rdp 0 Feu LS N+ NS tats obtenus pour les cou- 
= =iloges- logi NN SN ches minces d'argent sur 
rs (eyde EN \ tapis d’argent. 
… 2tycle SN qu 
> Jcycle ne & Sur la figure 27, nous 


avons encore . une bonne 
correspondance entre les 
courbes log R,=—f (log I) 
et y —#f (log I) obtenues 
pour une série de mesures 


comprenant trois cycles ; 


la loi en I2R° se vérifie 
g 0 1 pA bien. 


CHAPITRE IV 
Etude des couches minces de germanium. 


À. — Introduction. 


0-4 72 Ou . . . 
J ai étudié successivement des couches minces de germanium amorphe 
puis des couches minces de germanium polycriställin. J’ai utilisé du 


germanium amorphe de résistivité 50 Q/em, il nous a été fourni par 
la maison « Vieille Montagne ». 
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Certains auteurs (14) (35) utilisent, pour la projection, des creusets 
en corindon ou des rigoles de tungstène. D’une part, j'ai remarqué 
que les premiers sont attaqués par le germanium, et, d'autre part, 
il est bien connu que le germanium et le tungstène forment un eutec- 
tique ; pour ces raisons, j'ai utilisé des creusets de graphite de pureté 
spectroscopique fourni par Péchiney. Pour faire une étude des pro- 
priétés électriques des couches de germanium, il est nécessaire que les 
contacts entre ces couches et les électrodes soient ohmiques. Cette 
condition semble satisfaite avec des électrodes d’or. 

J'ai utilisé un sillon dix fois plus large que pour les expériences 
précédentes afin de limiter la diffusion d’impuretés dans le sillon. 
Pour tous les résultats donnés dans ce chapitre, la correspondance 
entre R,, et R; est donc : R,=25 R,,. 

Contrairement à ce qui se passe pour les couches minces de métaux 
qui sont polycristallines, lorsqu'on les dépose à la température ordinaire, 
les couches minces de germanium réalisées dans les mêmes conditions 
sont amorphes, comme le montre l’examen au diffractographe élec- 
tronique (fig. 28). Des auteurs ont signalé ce phénomène, en parti- 
culier Dunoyer en 1951 (14). Pour obtenir des couches polycristallines, 
on peut opérer soit en élevant progressivement vers 4500 C la tempé- 
rature d’une couche mince de germanium amorphe déposé sur un 
support (20), soit en déposant directement le germanium sur un support 
chauffé au-dessus de 3500 C (14). C’est cette dernière méthode que 
J'ai utilisée. 

B. — Résultats expérimentaux. 


a) Évolution au cours du temps. — Ces résultats ne concernent 
pas le germanium polycristallin, pour lequel on est obligé de projeter 


__3"lame 
LP ame 


40 heures 
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les électrodes quelques heures après la projection de la couche de ger- 
manium pour atteindre son refroidissement complet. La figure 29 
donne les courbes d'évolution des couches amorphes, qui présentent 
rapidement un coeflicient à de valeur plus faible que dans le cas des 
lames métalliques « stabilisées », comme le montrent les résultats ras- 
semblés sur le tableau IV-T. 


Tasreau IV-I 


Couches de germanium amorphe. 


= [ " Ï 
t—1ismn | é=1h EN OT CU t—oh 
L | É 
No ro fR,, | | 
Î | | 
ù ) Ô ÿ Ô 
Ron co Ps Lee IR 
| 
| 
| k | Ar 
dAMA2;S 6proum| 200738 107 | 16 | 1,03 108 |2,1 | 1,08 108 |1,4 | 1,19 1of | 0,90 
2 625 | 9 10 | 73 | 1,06 10° | x2 | 1,28 ro° | rx | 1,34 10° |0,92/ 1,44 10° | 0,90 
3 | s250 |1,92 10° | 32 | 2,1 ro? | 14 | 2,68 10° | 2,8 | 2,98 10° | 1,8 /| 3,45 10° |0,92 
4-02 500! |5,07 1030 4;serot lt 17 |15,60r0% | 4006,3 ot 10,92 | 6,65 10° |0,60 
& | 11 600 | 1,3 10! | 21 | 1,44 1010! 16 | 1,85 1010) 3,5 | 1,09 r0!| 0,69 | 2,07 1012|0,46 
ÉM7soo tr, gre ro) 651) 2 21t010 LT dos ro) eMl5 07e TonnNS DebreUEre 
7 | 25 000 | 3,25 ro10| 60 | 4,12 1010, 16 | 5,22 ro0| 2,8 |5,85 tol0|1,2 | 6,43 1010) 0,46 
(LS Le e | 
b) Mesures d’écarts à la loi d’Ohm. -— Ces mesures sont valables 


tant que la puissance dissipée dans la couche est insuffisante pour 


faire varier la température, donc la valeur de la résistance par effet 
thermique ; l’existence d’un effet thermique non négligeable est mise 
en évidence par une certaine difficulté pour obtenir rapidement une 
mesure stable, la résistance variant dans le temps tant qu’il n’y a pas 
équilibre thermique. Les figures 30 et 31 donnent les caractéristiques 
log R, — f (log I) présentées par les différentes couches minces étudiées 


de germanium amorphe (n°5 1 à 7) et de germanium polycristallin 


(n® 1 à 0); j'ai aussi indiqué la droite au-delà de laquelle la puissance 
dissipée par centimètre carré est supérieure à 1 W et où les mesures 
d’écarts à la loi d’Ohm semblent faussées par effet thermique (30) (40) ; 
la surface de toutes ces couches étant de 1 mm?, la puissance réelle 
dissipée dans le sillon est de 1/100 de watt. Sur la figure 30, oh a tracé 
la droite équichamp (de pente — 1) au-delà de laquelle on remarque 
des écarts notables à la loi d’'Ohm. Les figures 32 et,33 montrent pour 


la couche n° 6 de germanium amorphe et pour la couche n° 9 de germa- 
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log Rs 


Fig. 30. 


Fig. 31. 
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nium polycristallin le détail 


log R 
HAS de deux cycles de mesures ; 
me dans le cas du germanium 
er ne Fig. 34 amorphe, lirréversibilité 
RATER N entre l'aller et le retour du 
Es NAS premier cycle est quasiment 
SEEN + négligeable, alors qu’elle 
à: Se reste appréciable pour Île 
en Li germanium polyeristallin. 
à os 
Sn 
SN 
Rd SENN c) Mesures de bruit. — 
Le y=1lg e»-log r] NS NA Sur la figure 34, J'ai porté 
ee fr eycle ie NY les fonctions y = f (log I) 


et log R;=f (log D pour 
la lame n° O0 de germanium 
polycristallin. Là encore, on 
a une bonne vérification de 


8| > « 2"tycle 


la loi en I2R% Pour les 
lames de germanium amor- 
phe, l'effet de scintillation 


1 0 As 
n'est pas mesurable dans la gamme des résistances inférieures à 


500 MQ. 


TROISIÈME PARTIE 


INTERPRÉTATION DES RÉSULTATS 


CHAPITRE V 


Evolution et écarts à la loi d’Ohm 
des lames minces granulaires. 


À. — Introduction. 


La plupart des auteurs s'accordent sur la structure granulaire des 
couches présentant des propriétés électriques analogues à celles que nous 
avons observées dans ce travail. 

L'interprétation des propriétés relatives à la conductibilité des 


couches minces granulaires a donné lieu principalement à deux hypo- 
thèses. 
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a) Hypothèse des grains isolés. _— Elle consiste à dire que la 
lame est constituée par un grand nombre de grains isolés ; la conduc- 
übihté s'explique alors par le passage des porteurs de charges (élec- 
trons) d’un grain à l’autre, à travers la barrière de potentiel qui 
les sépare, soit par effet tunnel (16) (18), soit par effet thermoëélectro- 
nique (17) (26). 

En attribuant la conductibilité à l’un ou à l’autre de ces deux effets, 
la théorie permet de retrouver l'allure qualitative des écarts à la loi 
d'Ohm, mais N. Nifontoff a montré (27) que l’ordre de grandeur des 
résistances auquel on parvenait ainsi était beaucoup plus élevé que celui 
- que fournit l'expérience. 


b) Hypothèses du tapis semi-conducteur. — Pour lever la diffi- 
culté précédente, il faut faire intervenir des barrières de potentiel 
moins élevées que celles qui correspon- 
dent au métal et, dans ce but, certains 
auteurs ont suggéré l'existence entre 
les grains d’une espèce de « tapis » plus 
ou moins continu (26) à propriétés 
semiconductrices, formé principalement 
d'oxyde, probablement très riche en 
impuretés (atomes métalliques non oxy- 
dés par exemple). Dans le cadre de 

cette hypothèse, N. Nifontoff a pu ex- 
pliquer qualitativement et quantitati- 
vement les écarts à la loi d’'Ohm pré- 
_sentés par les couches minces. Il a 
. supposé que le passage des porteurs d’un 
grain à l’autre s'effectue à travers deux 
contacts métal-semiconducteur en série, 
- travaillant l’un en sens direct, l’autre Fig. 35. 

en sens inverse, la résistance de l’ensem- 

_ bleétant principalement localisée dans ce dernier contact. Sur la figure 33, 
empruntée au travail de N. Nifontoff, on porte, en fonction de log I, 
“Jes variations des résistances R, (sens direct), R, (sens inverse) d’un 
» contact métal-semiconducteur ; la résistance R, = R, + R, est celle 
* qui correspond à l’ensemble de deux contacts travaillant en sens inverse. 
> L'allure de la variation de R, est analogue à celle de la résistance 
des couches minces granulaires et présente bien un palier prononcé 
- pour les courants faibles. En étudiant l'association de tels contacts, 
… N. Nifontoff a bien retrouvé les ordres de grandeurs des résistances 


_ mesurées (27). 


eau 


1312 CLÉMENT UNY 


B. — Intérêt du choix des éléments déposés. 


N. Nifontoff a vérifié expérimentalement sa théorie uniquement sur 
des lames minces d’argent. Il nous a paru intéressant de compléter 
son étude en l’étendant à une gamme plus vaste de corps. Nous avons 
choisi trois métaux (cuivre, argent, or) et un semiconducteur, le ger- 
manium. 

C’est un fait bien connu que la mobilité des atomes d’un métal, 
à la surface d’un support, est d'autant plus grande que la température 
de fusion du métal est plus basse. Lorsque la mobilité des atomes est 
suffisante, ceux-ci peuvent migrer à la surface du support et forment 
des cristallites indépendants plus ou moins importants. 

Par ailleurs, si le métal projeté réagit plus ou moins, au moment de 
la projection, avec le support (forces de liaisons) ou avec les impuretés | 
toujours inévitables à la surface ou même avec les atomes du gaz rési* 
duel dans l’enceinte (oxygène), le phénomène de migration peut se | 
trouver ralenti. E 

Sur le tableau (V-[) nous donnons les températures de fusion T} 
des différents éléments étudiés, leurs valences et les potentiels d’oxydo: 
réduction correspondants. 


Tagceau V-I 


| | 
7 Potentiel 4 
T 

f nn d’oxydation ||! 
Cu. 1 0832 C I — 0,521 
4 mm | 

VC DR PAT RE Ve 961° C I 

| DRE 2 : 

Au 1 0630 C I 


Les éléments étudiés ici ayant des températures de fusion du même 
ordre de grandeur et l'influence de l’état de surface du support, sur 
les propriétés des couches minces qui y sont déposées, pouvant être 
considérée comme comparable d’une expérience à l’autre, il doit être 
possible d’attribuer à des différences d’oxydabilité les écarts observés 
d’un élément à l’autre. L 

Les lames d’or et d’argent moins oxydables que celles de cuivré 
devraient être le siège d’une migration importante, alors que, pour les 
lames de cuivre, ce phénomène doit être bien atténué ; par conséquent, 
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les cristallites formant les couches granulaires de cuivre doivent être 
plus petits que ceux des lames d’or et d'argent. 
Ceci est déjà suggéré par un examen au microscope optique qui, bien 
qu on se trouve vraiment à la limite de résolution de cet appareil, 
. laisse apparaître une certaine granulation pour les couches d’or et 
… d'argent et pas pour celles de cuivre. Des clichés pris au microscope 
électronique (1) (fig. 37) rendent ce point beaucoup plus clair. De plus, 
l'observation des diagrammes au diffractographe électronique montre 
-le caractère polycristallin de toutes les couches de cuivre. d'argent et 
d’or (fig. 38). 
Dans la suite, nous nous proposons de comparer les résultats et de 
fournir diverses explications essentiellement basées sur les différences 
-d’oxydabilité et de taille des grains. 


“ C. — Evolution naturelle 
de la résistance des couches granulaires. 


a) Résumé des résultats relatifs à l’évolution. - D'une manière 
“sénérale, l'évolution est très rapide dans le quart d’heure qui suit la 
“projection ; au bout d’une heure, le coefficient 3 est environ de 20 p. 100 
“pour le cuivre et le germanium, de l’ordre de 30 à 80 p. 100 pour les 
lames d’argent et d’or projetées en deux fois (I1®T tapis d'argent) et 
“de 100 à 200 p. 100 pour les lames d’argent et d’or projetées en une 
seule fois ; au bout d’une vingtaine d’heures, à ne dépasse pas 5 p. 100 
pour les lames de cuivre et de germanium et pour les lames d’or et d’ar- 
… cent stabilisées par un premier dépôt. Les différences, dans la vitesse 
» d'évolution, des lames projetées en une fois sont directement liées’ 
“au phénomène de migration, important pour les corps peu oxydables, 
» faible pour les corps très oxydables. 
Le fait, que les lames projetées en deux fois évoluent d'autant moins 
vite que la première couche est constituée d’un métal plus oxydable, 
confirme d’ailleurs ce point de vue. 

L'évolution du germanium amorphe est plus lente que celle du cuivre. 
* Ceci est naturel puisque, sur support froid, le germanium reste amorphe 
Met qu'il paraît raisonnable de penser que les forces de migration res- 
» ponsables de l’évolution vont de pair avec une tendance vers un état 
- polycristallin ordonné. 


Le Cut oéans .24 


Lu. dr ii 


To 


> pb) Augmentation de la résistance durant l’évolution. —— Nous 
allons donner une interprétation de ce phénomène, dans le cadre de 
> l'hypothèse de grains isolés séparés par un tapis semiconducteur. 


3 


É 2 k 3 é N' 2 4 CAC # 
je (1) Ces clichés ont été réalisés au Laboratoire de Physique Générale, dirigé 
bpar M. le Professeur Couchet. 

# Annales de Physique, raë: 85 
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Nous allons raisonner sur un modèle unidimensionnel. Le schéma 
électrique d’une ligne de contacts est donné sur la figure 36. On appelle n. 
le nombre de grains unidimensionnels à la fin de la projection, / leur 
grandeur moyenne, L la largeur totale de la ligne et RÈ = RER 

la résistance totale des deux 

_n grains contacts métal-semiconduc- 

- teur travaillant en sens opposé. 
et liés à chaque grain. 

S'il y a migration, nous sup- 

posons que cela ne peut se 


F faire qu'avec une diminution 
-n’ grains 

du nombre n de grains; les 

Fig. 36. crains grossiront donc en 

moyenne. | 


Soit n’ et l’ lés nouvelles valeurs de n et / au temps t de la migration. 
On suppose en plus que, pour mesurer la résistance de la ligne, on appli- 
que une tension suffisamment faible pour que le point R, reste sur le 
palier de la caractéristique log R, = f (log I) (fig. 35), même si le champ 
augmente à travers ces Jonctions (diminution du nombre de jonctions” 
avec la migration). : 

Pour qu'il y ait augmentation de résistances, nous devons avoir 

nRr + a(L — nl) < n'Rr + a(L —n'l') (V-1)# 
où n° <n et où « est lié à la résistivité du tapis intergrain. | 

Soit la condition : | 


= < n—n'|. | (V-2)8 


Au contraire, la résistance doit diminuer, si l’on a : | 
Ÿ 
n—n)R; > 


nr (V-3)ù 


Physiquement la quantité nl — n'l' représente la diminution, au 
cours de la migration, de la longueur totale occupée par les grains de 
la chaîne. On peut donc dresser le tableau suivant : 


k 

Lg LA Ry 3 : 

nn — o — (n—n 00 É 

dR ; 
ns < © > 0 

» : 

lames continues lames granulaires 4 


| ; 
PE Te 


{ 
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_ En généralisant à deux dimension ce modèle unidimensionnel, 
il semble que les lames sont granulaires lorsque la migration s’effectue 
avec une diminution notable de la surface totale occupée par les grains 
et continues lorsque la migration a pour conséquence une augmentation 
de la surface totale des grains. 


Cette interprétation est en accord avec les résultats du travail de 
J.-P. Borel (8) qui, par un raisonnement thermodynamique, a montré 
que, pour les lames « granulaires », l'énergie libre diminue lorsque les 
dimensions des grains augmentent et la surface totale recouverte par 
les grains diminue, tandis que pour les lames « continues », l'énergie 
libre diminue lorsque la surface augmente, ainsi que les dimensions 
superficielles des grains. 


D.-— Interprétation des résultats 


liés aux écarts à la loi d’Ohm. 


a) Effet irréversible du premier cycle. — Cet effet existe pour les 
lames d'argent, d’or et de germanium polycristallin ; il est à peu près 
inexistant pour les lames de cuivre et de germanium amorphe. D’après 

- Jurov (19) l’adsorption gazeuse augmente la résistance superficielle 
des grains. 

N. Nifontoff a expliqué l'effet irréversible en disant que le passage 
du courant favoriserait le départ de molécules gazeuses adsorbées au 
voisinage des contacts intergrains, ce qui aurait pour conséquence de 


d diminuer la résistance de ces contacts. La réadsorption ne s’effectue 


: 


que très lentement après l’arrêt du courant. Si cette interprétation est 


… fondée, il faut admettre que les molécules adsorbées sont plus énergi- 


{ 


quement liées au cuivre qu'aux métaux nobles. 


b) Écarts à la loi d’Ohm. — Pour comparer l'importance des écarts 
à la loi d'Ohm montrée par les différentes lames étudiées, il m’a semblé 
utile de donner sur un même tableau (tableau V-IT), pour diverses 


valeurs du champ électrique appliqué (de 500 à 100 000 VJem), la 
variation relative de résistance AR,/R,, (R,;, étant la résistance 


superficielle pour un champ nul) présentée par les différents types de 
lames réalisées. Un AR,/R,, de l’ordre de 5 p. 100 correspond pour | 


» Je cuivre et le germanium amorphe à un champ de 10 000 à 20 000 V/em 


. 


environ, et pour l’argent, l'or et le cermanium polyeristallin à un champ 
de I 000 à 3 000 V/em. 


La 


| 
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Tagceau V-II 
| Germanium ME | | SR: Germanium 
type | amoge | re, lAemlagent ON |racrialin 
| couche n° 3 | BAR | | | | couche n° 8 
PA CNE EPP, RSS 
R | | 
Si 61009 Q | 8,8 ro° Q A ON D A PE ALT 4,2 10° Q 
E.V/cem | | 
ARR, ARS/R,; | ARJIR, AR/RS; | ARÇIRS, 
500 o o o o o 
I 000 o o 0,666 0,057 o 
5 000 o 0,015 0,417 0,37 0,159 
10 000 o |  o,o54 0,62 PVanse 0,259 
50 000 0,129 0,384 O,91 0,880 0,553 
IO0 000 0,333 0,583 | 0,706 


Ici encore, dans l'hypothèse du tapis, simplement par la différence « 
du nombre des grains, done du nombre des contacts, on comprend que, * 
à champ total égal, le coeflicient AR,/R,, sera d'autant plus petit 
que la tension appliquée à chaque contact sera plus faible, donc que la # 
couche sera formée de grains plus petits et plus nombreux. 


De l'ensemble des mesures de bruit que j'ai effectuées sur les lames 
Stabilisées d'argent, d’or et de germanium polyeristallin, il ressort que, 
à la fréquence où elles ont eu lieu (1 000 c/s + 15 es), la densité spec- 
trale des fluctuations de tension de bruit obéit à une loi de la forme : 


L'effet de scintillation 


CHAPITRE V 


des lames minces granulaires. 


e = K(v)I2RŸ. 


À. — Résumé des résultats relatifs au bruit. 


(VI-1) 


al 
3 


Lt are 28 


Fr 
“ 


> 
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î 
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Ce résultat d'ordre expérimental est à rapprocher de ceux donnés 
par N. Nifontoff (28), qui obtenait, pour les couches minces de carbone, 
une loi du type (VI-1). Pour les couches minces d’argent, il avait été 


conduit à classer, suivant l’allure des courbes log e? — f (log IL), ses 
couches en deux catégories, dont l’une vérifiait assez bien (VI-1), 
mais dont l’autre s’en écartait sensiblement. J’ai effectivement, pour 
certaines couches, remarqué un brusque accroissement du bruit pour 
les fortes valeurs de I, qui conduit à des courbes analogues à celles 
qu'il indiquait pour cette dernière catégorie ; mais ces écarts par rapport 
à la relation (VI-1) n’apparaissent qu’au voisinage de la tension de 
claquage effectif ; mes mesures ont donc été volontairement limitées 
au domaine de courant, correspondant à une tension assez inférieure 
à la tension de claquage effectif, et dans ce domaine, J'ai trouvé un 
bon accord expérimental avec (VI-1). 


B. —— Schémas équivalents possibles. 


Le schéma le plus général que l’on puisse imaginer pour rendre 
compte des fluctuations de tension aux bornes d’une couche min ce 
est celui de la figure 39. 6(t) représente un générateur de force électr o- 
motrice de bruit de résis- 
tance intérieure nulle, p(t) 
une résistance fictive fluc- 
tuante sans effet thermique 
et de valeur moyenne nulle 
(pe < O traduit une diminution 
de Rj); J(t) une source de 
fluctuations de courant de 
résistance intérieure infinie 
(on supposera J— 0), en pa- 
rallèle avec l’ensemble cons- 
titué par la résistance de la 
couche (R,, Ra), plt) et &(+) 
placés en série; Z est l’impé- 
dance effective ramenée sur 
l'échantillon par tout le mon- 
tage dans lequel il est inséré. 

Si l’on suppose les fluc- 
tuations pelites, c’est-à-dire si 
on les considère comme des 


infiniment petits du premier ordre, on peut « linéariser », par rap- 


port aux termes de fluctuations les équations que donne la théo- 
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rie des réseaux appliqués au schéma de la figure 39. On y remplacera 
alors le produit p(t) ut) par p() lt). Dans ces conditions, on établit 
aisément la relation suivante qui donne la densité spectrale V? de la 
tension fluctuante V{{) apparaissant-entre les points A et B du réseau de 
la figure 30. 


- PT EP a 
Win +) [e2T) + PRE + & | 


PR NSEE SR. (VI-2) 
+ 2 partie réelle (Ralievd, JTE Rad&)| \ 


où L, est la valeur moyenne du courant traversant le contact. 


En fait, les mesures de bruit nous donnent VŸ et, si on se préoccupe 
simplement d'obtenir un schéma équivalent, en l’absence de toute idée 
sur le mécanisme interne de ce qui se passe à l’intérieur de la couche étudiée, 


on peut attribuer V2? soit à une source de bruit fictive du type ë(t), 
soit à une source du type p(t), soit à une source du type dfé), soit à 
toute combinaison de telles sources supposées indépendantes ou plus 
ou moins corrélées ; le seul critère de validité du schéma équivalent 


étant de fournir, pour V?, la valeur expérimentale. On a souvent 
tendance, et c’est ce que j'ai fait pour traduire les résultats expérimen- 
taux, à faire dériver le bruit V{t) d’un générateur fictif du type &(t): 
à l'exclusion d’autres sources. On doit alors poser, pour la densité 
spectrale correspondante 


=S | R;+2Z 
= | —| V2 (VI-3) 


dE 
72 


Naturellement, si on pénètre dans le mécanisme fin des phénomènes 
internes dont la lame est le siège, il est possible que certains schémas 
équivalents soient plus près de la réalité physique que d’autres, et” 
bien sûr, ce sont ceux-là qu’il sera plus logique d'utiliser, Dans le cas” 
présent, l'effet de scintillation étant lié à l'existence d’un courant moyen 
à travers la couche, on peut désirer, sans que cela s’impose nécessaire-v 
ment, faire intervenir soit une source de bruit du type J(t) soit une 
source de bruit du type o(t) (qui produit une fluctuation de tension dès 
lors qu'elle est traversée par un courant moyen non nul). 

Avant d'essayer d'analyser un mécanisme microscopique quelconque, 
il y a lieu de bien noter que les phénomènes globaux dont une lame est: 
le siège traduisent des résultats statistiques sur un nombre relativement 
grand de contacts semiconducteurs et non pas ceux relatifs à un seul 
ou à une paire de tels contacts ; évidemment, cette remarque doit inci-* 
ter à une certaine prudence, Commençons d’abord par étudier, du point 
de vue du bruit, un contact unique. Nous verrons ensuite ce que l’on 
peut dire raisonnablement d’une assemblée de contacts. 


Les ne à 


7 
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C. — Fluctuations 
dans un contact métal-semiconducteur. 


Lorsqu'on associe en série deux contacts métal-semiconducteurs 
travaillant, l’un en sens direct, l’autre, en sens inverse, et que l’on 
applique à l’ensemble une tension V, on comprend que la valeur du 
courant est limitée par la grande résistance du contact inverse qui sup- 
porte, donc, la majeure partie de la tension appliquée. 

Par conséquent, nous nous intéresserons au fonctionnement du 
contact métal-semiconducteur en sens inverse. 


a) Rappel de la théorie du contact métal-semiconducteur (en 
inverse) (36). — Soit V la tension inverse appliquée aux bornes du 


De -—----Ec(V=0) 


* V_Ec(Vinverse) 
EE, DEP CES ET SE 


Fig. 40. 


contact, présentant une hauteur de barrière 44, vue du côté métal 
(fig. 40) ; la densité de courant Î est donnée par la relation : 


La v. 
eee) (VIA) 
avec : 
_1Ÿ% 
RER KT 
pe 5 nve | (VL3) 


n, représente le nombre d'électrons qui, par seconde, franchissent la 
barrière dans le sens métal-semiconducteur, n est la densité d'électrons 
libres dans le semiconducteur et » leur vitesse moyenne. 
« « Sa A 3 
Si on veut rendre compte de l'abaissement de la barrière dû à l'effet 
de force image, on peut démontrer que, pour des tensions inverses 
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telles que V Yo. l'équation (VI-4) est encore valable, avec mainte-- 
nant : 
INtm 
no(V) = Anve *TD (VI-6) 


$ É ; LE 
A étant indépendant de V; æ, et D sont respectivement l’abscisse 
du maximum de la barrière et la largeur de celle-ci, avec : 


L 1 
LT rNgÿ 4 d FL Kb he : 
Fe eg) PE (7 


32K245 


K est la constante diélectrique du semiconducteur et N la densité 
d'impuretés. 


b) Effet de scintillation du contact métal-semiconducteur. — 
N. Nifontoff (27) a avancé, pour expliquer l'effet de scintillation, 
l'hypothèse que cet effet était dû à des fluctuations du courant de géné- 
ration et de recombinaison. Cette interprétation le conduit à « objec-« 
tiver » en quelque sorte une source de bruit du type d{t). Son calcul 
ne fait intervenir que les centres de génération-recombinaison situés 
en niveau d'énergie au voisinage du « point neutre » (27). Depuis le 
travail de N. Nifontoff, des études plus complètes du courant de géné- 
ration-recombinaison que celles sur lesquelles il s’appuyait ont été 
faites (voir notamment (2)). En particulier, ces études tiennent compte 
de l’ensemble des centres situés à l’intérieur de la barrière et pas seu-” 
lement de ceux situés près du « point neutre ». A la lumière de ces 
nouvelles études, il semble qu'il y ait quelques difficultés à vouloir 
interpréter l’effet de scintillation en faisant intervenir uniquement des 
fluctuations du courant de génération et de recombinaison. s 

Je propose, ci-dessous, une explication différente. Elle prend comme 
phénomène primaire une fluctuation du terme n, qui figure dans 
l'équation (VI-4). La fonction n,(V) qui figure dans (VI-6) est une 
fonction macroscopique. C’est une fonction certaine de V. Naturelle- 
ment si V fluctue, cette liaison fonctionnelle certaine entraînera une 
fluctuation corrélative de n,ç(V); mais nous supposons que n{(V) 
fluctue autrement que par suite de fluctuations possibles de V ; nous 


supposons que n,(V) doit être remplacé par une fonction aléatoire 
de V ; nous remplaçons n,(V) par : 


No(V) = no(V) + ENV, 5) (VI-8) 


où AN ,(V) est une fonction aléatoire du temps de valeur moyenne 
nulle rHÉUtnen indépendante des fluctuations de V. Si dans (VI-4), 


r. 


2 


' 
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nous remplaçons n,,(V) par .N’,(V), nous obtenons après différentiation : 


av 

N S AN TT di 3 

OI = qON ee | + 9 dY (V-9) 

. SN dv 
+ Sl—I PR R, (VI-10) 
SUR 

: BEN = 

Raôl = IRa —— + dV. (VI-r1) 
D 


Dans la relation (VI-11) que l’on peut interpréter comme une expres- 
: PS : à N 
sion de la loi d’'Ohm pour les fluctuations SI et dV, le terme IR, —®? 


n 

D 
tient la place d’une force électromotrice de fluctuation, de sorte que 
les fluctuations de n,, introduites pourront être traduites par l’intro- 
duction d’une f. e. m. fictive telle que : 


= 

SN? 
2 
np 


e2 — [2RŸ 


(VI-12) 


Si nous admettons que le nombre d'états électroniques d’énergie 


supérieure à la hauteur de la barrière est « effectivement » très supérieur 


à n, on pourra poser que àN? est approximativement égal à n2 /n ; 


1l viendra donc : 


ARS 
CR ee (VI-13) 
Le calcul de la résistance différentielle R; — ue à partir de (VI-4) 
et (VI-6), conduit à l'expression suivante : 
_avim 
kT D 5 
feohee niTe : . (VI-14) 


Un calcul d'ordre de grandeur réalisé à partir de photographies de 
couches minces prises au microscope électronique montre que te nombre 
de grains métalliques est tel que, avec notre appareillage, la tension que 
supporte chaque contact ne dépasse pas 25 my. 

De plus, nous avons de fortes raisons de penser que le tapis semi- 


| « Tag LE = 
» conducteur intergrains est fortement dopé, La mesure du taux d’im 


possible dans le cas du germanium et a conduit (dans les 


puretés est &'conduit (dei 
mêmes conditions) pour des couches de I 4 à des résistivités inférieures 


\” 
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: DOEE , 20 
au 1/100 d’Q/em, c’est-à-dire à un taux d’impuretés de l’ordre de 10% par. 


centimètre cube. 
Un calcul simple, en prenant N = 5.10%, Yy — 0,25 V, nous conduit 
T. 1 


T: 
On peut voir que pour ces valeurs de D et es le terme : 


INEm 
TD 


av 
pates 


de la formule (VI-14) varie de 1 à 1,15 lorsque V varie de O à 25 mV. 
On peut done dire que R, est approximativement inversement pro- 
portionnel à n. Par suite, la relation (VI-13) s’écrira : 


D. — Assemblage de.contacts en série et en parallèle. 


La couche mince granulaire pourra toujours se représenter comme 
un assemblage de contacts en série et en parallèle. Nous supposons, 


= AT PRÈ— KERE (VI-15) 


ee 


pour simplifier, que tous les contacts présentent la même hauteur” 
de barrière. Soit S;, R; et k, la surface du contact 1, sa résistance” 


dynamique et le courant qui le traverse. Notre hypothèse a pour consé- 
quence . 


L'ONU. } ; 
SANTE SEE (VI-16) 
RSS ERSE D 


j étant la densité de courant et r la résistance différentielle du contact 
par unité de surface. 


Supposons que sur une équiponentielle de la couché mince, il y ait p 


contacts, qui seront donc en parallèle, On peut montrer Delon que, 
du point de vue du bruit, l’ensemble de ces p contacts est équivalent 


à une résistance fictive R placée en série avec un générateur fictif de 
force électromotrice E(t) tels que : 


R = = E2(+) = 2 j2r8. (VI-17) 


En négligeant la partie du courant traversant l’équiponentielle 
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k \ 


hors des contacts, la loi de conservation du courant est équivalente à 
P 


DS — Cte quel que soit p. Par suite, si on a m ensembles en série 
i=1 

de P,, P, v+ P;, contacts en parallèle, la résistance totale et la force 
électromotrice de bruit seront 


Ra= mR ; e2 — mE?(+). (VI-18) 
Il est aisé de voir que la puissance de bruit s’écrit 
SE K 3 LA 
= PR. (VI-19) 
REMARQUE. — On comprend que dans le cas du cuivre, pour lequel 


le nombre m est beaucoup plus grand que pour l’or et l’argent, on ne 
puisse effectuer de mesures d'effet de scintillation, qui reste masqué 
par le bruit propre des amplificateurs. 


E. — Conclusion. 


Le raisonnement qui précède conduit, pour e?, à une expression 
proportionnelle à I2RŸ. Si le spectre de à.N’,(t) a une forme indépen- 


dante de I et R;, ce qui peut se concevoir sans difficulté, ce résultat 


1 = : | É 
vaudra, non seulement pour e?, mais aussi pour es. C’est bien ce que 
nous montre l’expérience. 


CONCLUSION 


19 Après avoir rappelé les propriétés essentielles des lames minces 
granulaires, j'ai discuté et mis au point un protocole expérimental 
permettant de réaliser entièrement sous vide, à la fois la fabrication 
de ces lames et les mesures d’un certain nombre de leurs caractéristiques 
électriques : évolution de la valeur de la résistance dans le temps, écarts 
à la loi d'Ohm, effets de scintillation. 

Pour des raisons que j'ai indiquées, j'ai été conduit à étudier plus 
particulièrement d’une part, l'or, l'argent et le cuivre, et, d’autre 
part, le germanium polycristallin ou amorphe. 

29 J'ai observé que l’évolution naturelle est d'autant plus rapide 
que l'élément projeté est moins oxydable et qu’en particulier l’évolution 
rapide des couches d’or et d'argent pouvait être ralentie par un premier 
dépôt très mince d’argent. 


RS 


F “ur 
CSM 


Fe, 


on Xi 


ÿ 
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Les écarts à la loi d'Ohm sont, pour un champ électrique comparable, 
plus importants pour l'or, l’argent et le germanium polycristallin que 


pour le cuivre et le germanium amorphe. 
Les mesures d’effet de scintillation conduisent à une loi de la forme : 


CREER. 


Le cuivre et le germanium amorphe ne présentent pas d'effet de 
seintillation mesurable. 


30 Enfin, j'ai proposé une explication de la différence du comporte 
ment électrique des diverses couches minces étudiées. Les différentes 
vitesses d'évolution pourraient s'expliquer directement par des diffé- 
rences d’oxydabilité qui influent sur la vitesse de migration des atomes 
à la surface du support. Plus le corps est oxydable, plus vite la migra- 
tion est stoppée et plus les cristallites formés seront petits et nombreux. 
Cela explique, dans le cadre de l’hypothèse du tapis semiconducteur 
intergrains, le fait que les écarts à la loi d’'Ohm présentés par les couches 
de cuivre et de germanium amorphe sont plus faibles que ceux de l'or, 
de l’argent et du germanium polycristallin. 

Enfin, j'ai proposé une explication théorique de l'effet de scintilla- 
tion des couches minces granulaires étudiées qui fait essentiellement 
intervenir des fluctuations dans le débit des porteurs franchissant la 
barrière dans le sens métal-semiconducteur. 


(Institut d'Etudes Nucléaires de l'Université d'Alger ). 
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haut en bas : diagrammes de cuivre, 
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Fig. 7. — Sillon de 20 y vu au microscope. 
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LE A gauche, microscope électronique, 
à droite, microscope optique, 
de haut en bas, or, argent, cuivre. 
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CONGRÈS ET RÉUNIONS 


Nous avons été informés des réunions, congrès et entretiens suivants : 


— «Conférence internationale sur la physique des nuages ». CANBERRA, 
Sxpney, 11-21 septembre 1961. Renseignements : Division of Radiophy- 
“sics, CSIRO, University Grounds, Sypxeyx NSW'; 


— « Symposium de l'Union internationale de cristallographie ». Kyoro, 
25-30 septembre 1961. Secrétariat : Prof. S. Miyake, Science Council of 
Japan, Ueno Park, Tokyo : 


— «5° Conférence générale de l'Agence internationale de l'énergie atomi- 
que». VIENNE, 26 septembre 1961. Secrétariat : 11, Kärntnerring, Wie 1; 


— « Symposium de microscopie ». Lonpres, 80 septembre-7 octobre 1961. 
Secrétariat : Tavistock House, Tavistock Square, Lonpon WC: ; 


— « Colloque de magnétisme ». Tokyo, 30 septembre-7 octobre 1961. 
Renseignements : Prof. Fleury, Institut d’Optique, 3, boulevard Pasteur, 
- Panris-15° ; 


 — « Colloque international du C. N. R. S. sur le bombardement ionique ». 
Meupon-Bezzevue (S.-et-O.), France, 4-9 décembre 1961. Secrétariat : 
M. Trillat, professeur à la Faculté des Sciences de Paris. 


L'Université de New York nous informe qu’une série de confé- 
rences sur « Shock, Vibration and Acoustic Noise » aura lieu du 10 octobre 
au 12 décembre 1961 à l'Université (Bronx). 


Le programme en est le suivant : 


— Modifying Environment by Use of Shock and Vibration Isolators, 
par Jesse Markson. New York, 10 ortobre ; 


——— 
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— Instrumentation for Dynamic Measurements, par le docteur Irwin 
Vigness. 17 octobre ; 


— Sinusoidal Vibration, par Karl Unholtz. 24 octobre ; 


— Design of Fixtures for Shock and Vibration, par James Scott. 
31 octobre ; 


— Shock Tests and Shock Spectra, par Richard Cavanaugh. 14 novem- 
bre; 
— Random Vibration, par le docteur Robert M. Mains. 27 novembre ; 


— Damped Structures, par Jérome E. Ruzicka. WarErTOowN (Massa-" 
chusetts), 28 novembre ; 


— Laboratory Simulation of Actual Field Conditions, par Don Wil- 
liams, Jr. 5 décembre ; 


— Acoustic Noise, par Norman Doelling. 12 décembre. 


Renseignements : INSTITUTE OF ENVIRONMENTAL SCIENCES, 330, Great 
Neck Road, Grear Necx (New York), ou: Mer BErx, College of 
Engineering, New York University, New York 53 (N. Y.). 


La «5€ Conférence internationale sur la résonance paramagnétique » aura” 
lieu du 16 au 20 juillet 1962 à JéÉrusarem (Israël). The Hebrew Uni- 
versity. 


Renseignements : M. À. Asracam, Commissariat à l'Énergie atomi- 
que (France.) 
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L'ÉQUATION D'ÉTAT BILINÉAIRE 
ET SA RELATION 
AVEC LE PRINCIPE DE NERNST 


Par MM. H. pe BEAUMONT et Tuierry ANDRÉ-TALAMON 


I. — Dans une note précédente (1) nous avons montré qu’une équa- 
tion d'état, de la forme : 


po = RTa, 


ne pouvait, quel que soit l’exposant a, satisfaire au principe de 
MNernst. 
Ce principe comprend plusieurs acceptions. Sous son aspect le moins 
. restrictif, il s’énonce par exemple : 
…. La différence des entropies évaluées d'un état à température zéro 
… en un état déterminé (p, v, T) est la même quel que soit le parcours 
rentre ces deux états. 
… L’entropie étant une fonction d'état, cet énoncé serait banal n’était 
qu'il affirme que les états à température zéro jouissent de la même 
» propriété générale que les états ordinaires. | 
On voit cependant encore apparaître déjà le besoin d’être plus précis, 
c’est-à-dire de distinguer si d'écrire T — o signifie un état unique ou 
s'il s’agit d'un véritable isotherme à zéro, formant un continu, voire 
- plusieurs états discrets à zéro. 
En relation avec ce qui précède, le principe dit quelquefois (mais non 
» pas toujours) que l’entropie doit demeurer finie pour T— o et, par- 
- fois, plus restrictivement encore, que l’entropie est partout nulle pour 
- T — 0, ou au moins que sa valeur y est déterminée. 
C’est ce que nous allons examiner et éclaircir en centrant la discus- 


_ sion sur un exemple. 
(1) M. Auserr et H. DE BEaumoxr. Contribution au principe de Nernst 
pour les fluides. Ann. de Phys., 1961 [13° série], n°% 9-10, 1057-1062. 
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II. — Rappelons d’abord l’équation classique relative à la différence” 
des chaleurs spécifiques à pression et volume constant : 


r Op dy 
Cp(p; T)— G(v, T) — 15 DT 


et qu’il y a intérêt à écrire sous la forme équivalente suivante : 


OT OT 4h 
Op dv C, —C 


Nous nous intéresserons ici spécialement aux cas où la différence 
des chaleurs spécifiques est fonction de la température T seule. 
C'est-à-dire que nous avons alors l'équation aux dérivées partielles : 


Dp dus 06) À (1) 1 
donc que : 


ui 
C(p; T) — Cv, T) = ü(T) (2) 


Ce qui ne veut pas dire que les arguments p et v sont absents dans C», 
et C, respectivement mais bien que, {enant compte de l'équation 
d'état, la différence 


R(p, v, T)= Ch(p, T) — Cv, T) (3): 


est fonction de T seul. 
Ecrivant, par l’exemple, l'équation d'état : 


LT = f(p, v), 


ce qui précède revient encore à dire que : 
Ro TER TE > 


Cette remarque est fondamentale quant au genre de recherches qui 
nous occupe puisque aussi bien de l’avoir négligée est la cause de l’erreur 
que nous avons signalée dans notre note précédente citée. 

Il est intéressant de remarquer qu'on peut éliminer la fonction 
arbitraire O(T) figurant dans (1) et qu’on obtient ainsi l'équation aux 
dérivées partielles du second ordre de forme simple : | 


or far}s_ otr for * 
Op? | 0v) dv? dp VE (4). 


Un caractère important de cette équation du second ordre tient au 
fait, que nous ne démontrerons pas ici, nous contentant de l’énoncer, 
savoir que, réciproquement, toutes ses solutions sont également solu-" 
tions d'une équation (1) pour un O(T) correspondant. ; 
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Cette forme (4) de l'équation différentielle fait apparaître à vue le 
système : 


d?T 


= 0, 0 


dp? 
qui est compatible et dont la solution la plus générale s'écrit sous la 
forme brilinéaire : 


(P + ao —b)= K(T + 0), (5) 


a, b, c et K étant des constantes a priort quelconques. 
C'est-à-dire que T, tiré de (5\, est bien solution de (1) et pour la 
forme particulière de O(T) qui se détermine comme suit : 


et que : 
’ CC (6} 


Si donc nous considérons l'équation (1) pour cette expression déter- 
minée de O{T), nous avons : 


OT EG 
HO CL IE (7) 
et dont (5) est une des solutions, mais (7) en a une infinité d’autres, 
dépendant d'une fonction arbitraire, comme le montre son intégrale 
générale obtenue par la méthode de Lagrange. Ces solutions, comme 
nous l’avons déjà dit, sont toutes solutions de l’équation (4). 
De toutes ces solutions, l’équation d’état bilinéaire présente le carac- 
-tère unique de déterminer des chaleurs spécifiques Cp, C, fonctions 
de T seul. 
_ Toutes les autres solutions, issues de (7), donneront bien l’équa- 
tion (6) pour la différence des chaleurs spécifiques mais celles-ci seront 
alors et nécessairement individuellement encore fonctions de p et v, 
respectivement, outre T. 
Ceci illustre notre remarque fondamentale précédente et oblige, 
comme nous aurons à y revenir, à considérer que, en général : 


R(p, v, T) = R(/(p, v), T) 
‘ayant, en l'occurrence, quant à l'exemple en question : 


KT 
T+c° 


R(T, T) = 


| A titre d'exemple simple, sans préjuger ici s’il convient au problème 
mais aidera à comprendre, on peut indiquer : 
Kæ 2% 


cos. Te ‘ 


R(T, &) = Te 
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Les deux fonctions précédentes s’identifient bien pour æ = T, mais 
on observera que les intégrales suivantes, qui en dépendent, sont tout, 
à fait différentes : 


A FT Rd: : 
| R(x, x) de = | SEK log. (1 +7) 
Jo x LE a 
ARE TE 

UE RE AU ER EN 
Joux JoT+e É 


Nous aurons à utiliser ces exemples. 


II. — Pour en revenir à l'équation bilinéaire et puisque, dans ce 
cas unique, les chaleurs spécifiques C;, C, ne dépendent que de T, les 
intégrales suivantes, respectivement calculées à pression et à volume 
constants, représentent les valeurs correspondantes de l'entropie à partir, | 
de certains états à T — 0. soient : 


D EEE 
ra |, +47, 


ces valeurs ne peuvent être égales car on aurait alors : 


RG C0 
REP Nr 
f 4} 6 
qui conduit à la relation impossible : 
Cp — C = 0, 


mais ceci n'est dù qu'au fait que les arguments p et v ne figurent pas 
dans C} et C, et nous allons y revenir à propos du principe de Nernst 
au sens le plus restrictif. $ 

En l'occurrence, p et » ne figurant pas dans les chaleurs spécifiques 
on peut se dispenser de former les intégrales ci-dessus séparément ets 


ainsi former directement l'intégrale ci-dessous de la différence, on» 


trouve ici : : 


CRE | 
fre log. (1 + T). : 

Cette équation exprime, en fait, la nullité de la variation d’entropie* 
sur un cycle formé de deux droites quelconques, p constant et v cons 
tant, parallèles aux axes respectifs, ces droites se coupant entre elles 
sur l'isotherme T ; le contour comprenant ces deux segments de droites 
est refermé par un segment de l'isotherme à T — o ; compris entre les. 
intersections avec les droites précédentes, formant ainsi un triangle 
mixtiligne. | 4 
Le résultat ci-dessus, puisque le second membre n’est pas nul, et. 
nous avons dit qu’en l'occurrence il ne pouvait être nul, donne évidence» 
que sur l'isotherme T = o l’entropie n’est ni nuülle ni constante ; sax 


Le 
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variation, quant à sa contribution cyclique, étant manifestement égale, 
SUEE — 0, à 


— K Log. (1 + ©). 


Quoi qu'il en soit, nous constatons que l’entropie est bien finie sur 
l'isotherme T — o et il en résulte que les intégrales : 


F Cp dT 1e one 
J 0 T et re 


sont bien finies et s’annulent pour T — 0. 
_ Cette propriété satisfait à un des principaux aspects expérimentaux 
qui se rattachent au principe de Nernst. 

La constante c, additive de la température T, a été reconnue par Pellat 
qui l’a évaluée à o0r1. 

Pour conclure, notre équation d’état donne bien certaines entropies 
nulles en T — o, mais ce ne sont en fait que des différences d’entropies, 
donnant évidence du fait expérimental de l'annulation des chaleurs 
spécifiques C, et C,, lorsque l’on tend vers le zéro à pression ou volume 
constant. Le principe n’est toutefois pas précisé en l’un de ses sens 
stricts, probablement indistincts l’un de l’autre, que nous avons indi- 
qués, savoir que l’entropie serait nulle ou tout au moins constante 
pour T — o. 

Pour élucider ce point, on considérera, par exemple, une équation 
d'état satisfaisant à l’équation (1), pour un G(T) quelconque, ce qui 
revient à dire à l’équation (4) et nous aurons à y revenir. Il est mani- 
feste que le principe de Nernst, au sens le plus strict, exige la 
condition suivante : 


FT de = 0 (8) 


et dans laquelle, par l'équation d'état, T — f(p, v) et où x a été sub- 


-stitué à T en tant que paramètre d'intégration, comme il a été précé- 


demment expliqué. 
Il est clair, et ceci sans préjuger ici de la solution finale du problème, 
u’on peut imaginer une infinité de fonctions R(T, x) satisfaisant à une 
condition telle que (8) et encore telle que R(T, T) soit complètement 
arbitraire, ainsi : 


R(T, 2) = D gnlT) cos. "ee, RIT) = TD (— }rgn(l) 
rm t2 


En terminant, nous énoncerons une affirmation, la démonstration en 
étant longue et délicate, c'est que les équations d'état satisfaisant au 


» second principe de la thermodynamique et susceptibles de conve- 
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nir au principe de Nernst doivent appartenir nécessairement à 
l'ensemble des solutions de l'équation aux dérivées parttelles (4). 


Si l'on désire appliquer le principe au sens strict, il restera à vérifier | 


que la solution choisie de (4) satisfait à (8). 

Vu son importance, nous dirons encore quelques mots de cette équa- 
tion aux dérivées partielles. Nous avons vu que (1) en était une enté- 
grale première, et à ce titre contient la fonction arbitraire O(T), l'inté- 
gration de (1), par la méthode de Lagrange, introduisant une seconde 
fonction arbitraire. D'un point de vue plus général, il s’agit, quant 
à (4), d'une équation du fype hyperbotique, au sens généralisé par 
Serge Bernstein (1) ; il paraît donc opportun, s'agissant de former une 
solution, satisfaisant à certaines conditions aux limites, de préciser 
celles-ci et d'en déduire directement l'intégrale. 


(1) S. BErNsTEIN. Math. Ann., 1004, 59. 
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SUR LA DÉTERMINATION 
DE LA DIFFUSION MULTIPLE 
DES PARTICULES CHARGÉES 
DANS LES ÉMULSIONS NUCLÉAIRES 0 


Par Bricrrre DÉPAUX 


INTRODUCTION 
Différentes méthodes de mesure de la diffusion multiple. 


. Lorsqu'une particule chargée traverse une émulsion nucléaire, elle 

peut déplacer des électrons dans les grains de bromure d'argent qu’elle 
. rencontre et les rendre développables. L’alignement des grains d'argent 
. développés matérialise la trajectoire suivie par la particule à travers les 
- atomes de l’émulsion. L'examen microscopique permet d'étudier les 
caractéristiques de cette trajectoire. 

La particule chargée subit une succession de déviations lorsqu'elle 
passe au voisinage des atomes de l’émulsion : elle est soumise au champ 
coulombien du noyau qui est amorti, à très faible distance, par l'effet 
d'écran dû aux électrons gravitant autour de lui. La particule peut 
- également être déviée de sa trajectoire sous l’effet de forces nucléaires 
non électriques. La résultante des diffusions élémentaires successives 
d’origine coulombienne subies par la particule au cours de la traversée 
d’une épaisseur donnée d’émulsion constitue le phénomène de diffusion 
multiple ; les déviations d'origine nucléaire, d'amplitude plus grande, 
caractérisent la diffusion simple. Nous exposerons plus loin les méthodes 
utilisées pour séparer les deux types de phénomènes. 


(2) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l’Université de Paris pour 
- obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
devant la Commission d'examen. 


Annales de Physique, 1965. 
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L’amplitude de la diffusion est fonction d'un certain nombre de fac- 
teurs, dépendant des caractéristiques de la particule et de la composi- 
tion du milieu diffuseur (émulsion nucléaire en particulier). Il est bien 
évident, d’après les lois de l'action d’un champ électrique sur une partis 
cule chargée en mouvement, que l'angle de déviation élémentaire de la 
trajectoire de la particule dépend de sa masse, de sa charge et de sa 
vitesse ; il est aussi fonction de la charge du noyau diffuseur. Si la 
particule parcourt une longueur donnée dans le milieu considéré, le 
nombre de diffusions élémentaires qu’elle subit est proportionnel au 
nombre de noyaux diffuseurs rencontrés, c'est-à-dire à leur densité. 

La théorie montre que l'angle de diffusion multiple est inversement 
proportionnel au produit de la quantité de mouvement de la particule 
incidente par sa vitesse. En l’absence de champ magnétique, la mesure 
de la diffusion multiple, associée à celle de l'ionisation de la trace, 
constitue la méthode fondamentale pour déterminer l’énergie et la 
masse des particules. 


Rappel des théories. 


Différents auteurs ont traïté, du point de vue théorique, le problème 
de la diffusion mulüple. Nous citerons la théorie faite d’abord par 
Williams (1935, 1939, 1940) (31) (32) (33), dont le domaine d'applica= 
tion, assez restreint, a été étendu par la solution préconisée par Molière 
(1947, 1948) (24) (25). 

Ces théories supposent que la déviation subie par une particule 
chargée au cours de la traversée d’une certaine épaisseur du milieu 
diffuseur résulte d’une succession de déviations élémentaires de valeur 
algébrique moyenne nulle et dont la probabilité est donnée par la loi 
de diffusion de Rutherford. 

A partir de l'équation de Rutherford, qu'on intègre entre deux valeurs 


Din et Pmax, on obtient, pour la valeur quadratique moyenne de ces 
déviations, l'expression suivante : | 


2 1/2 
2e2{(NZ2)! l2s1/2, [uns #=) 


ee pc 2 


dans laquelle pBc désigne le produit de la quantité de mouvement dé 
la particule incidente par sa vitesse, ze la charge de la particule, 
S l'épaisseur considérée, N et Z le nombre de noyaux diffuseurs par 
unité de volume et leur numéro atomique. : 

Les deux théories diffèrent dans l'évaluation des limites d’intégra- 
tion. L’angle Dax représente le plus grand angle de diffusion simple 
pouvant contribuer à la diffusion observée ; il fait intervenir les dimen- 
sions finies du noyau diffuseur. À 


Eva. : 
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’ CRE , : , y . 
L'angle D;, est lié à l'effet d'écran des électrons gravitant autour 
Zz < 

Li 
t Moliè i Î ae 
et > 1. Molière a obtenu une expression de Din qui reste approxima- 
tivement valable entre ces limites. 

Dans les deux théories, apparaît le même terme de proportion- 
. , 2e N72)1/2s1/2; 
nalité p&  Pourun milieu diffuseur constitué de noyaux iden- 
tiques, dans lequel (NZ?,1/2 devient (SN:2)P pour un milieu hétéro- 
gène tel qu'une émulsion nucléaire ; les deux théories introduisent 
également le nombre moyen de collisions subies par la particule dans 
la traversée de l'épaisseur considérée. 


du noyau. Williams a considéré les deux cas limites où Y= 


Définition pratique de l’angle de diffusion (fig. 1). 


Considérons une trace partagée en cellules consécutives jointives de 
longueur constante S, que nous appelons longueur de cellule. 

Soit A,, A,, ..., A, les extrémités des cellules. Les tangentes 
en À,, A,,..., A, à la trace font les angles 6,, 6,, ..., 0, avec une direc- 
tion fixe prise comme droite de référence. Les angles de diffusion succes- 
sifs sont définis par A0, — 0, — 0,. A6, — 0, — 03, ..., A0» — On — O1" 

La moyenne arithmétique 
A6 des AG; est liée au plc de 


la particule par la relation : 


pêc 
K est appelée constante de dif- Fig. 1. 
: fusion ; elle dépend de la com- Définition de l’angle de diffusion, 


» position de l’émulsion, elle 
varie lentement avec la longueur de cellule et l’énergie. 

En pratique, ce n’est pas l’angle entre les tangentes que l’on mesure. 
Nous reviendrons sur les différentes méthodes utilisées couramment et 
nous étudierons la constante de diffusion correspondant à chacune 

d'elles. 
_ L'étude expérimentale montre que la distribution des angles de diffu- 
* sion, rapportée à une longueur de cellule donnée et à une valeur déter- 
minée du pBe, est la somme de deux fonctions : une fonction gaussienne, 
plus une queue attribuée aux angles de diffusion simple. Plusieurs pro- 
cédés sont utilisés pour séparer le mieux possible les angles de diffusion 
simple de ceux de diffusion coulombienne multiple : le plus couram- 


ment employé consiste à supprimer tous les angles supérieurs à 4 AB, 
A5 étant la moyenne arithmétique des angles de diffusion multiple. Il 


9 cu 


1338 BRIGITIE DÉPAUX 


est également possible de remplacer les angles supérieurs à {AG par 
l'angle LA6. 

À chaque procédé de coupure, correspond une valeur du facteur de » 
proportionnalité K. Voyvodic et Pickup (28) ont donné les courbes de 
variation de K en fonction de la longueur de cellule, correspondant aux 
différents procédés de mesure et de coupure. Nous nous réfèrerons à 
ces courbes. 


Méthodes de mesures. 


Les méthodes utilisées couramment dans les mesures de diffusion 
multiple sont basées soit sur la détermination directe des angles, soit 
sur la mesure des coordonnées de certains points de la trace. Nous® 
exposerons ici la méthode de la tangente employée par le groupe de 
Bruxelles (1950) 20) (21), la méthode de la flèche préconisée par Fow- 
ler (18) et la méthode de la flèche modifiée ou du centre de gravité (26). 


1° Méthode de la tangenñte. — Elle est basée sur la mesure directe 
d’angles. Comme :il est difficile de déterminer la direction de la tan-« 
gente à la trace, en fait, on détermine la direction de la droite qui 
coïncide le mieux avec la trace le long de la cellule considérée. Cette 
direction de la ( meilleure droite » est comprise entre la direction de la 
tangente à l'entrée de la cellule et celle de la corde joignant les extré- 
mités de la cellule. La « meilleure droite » est-telle que les grains de 
la trace sont répartis également de part et d'autre. 

Au point de vue expérimental, on dispose d’un réticule mobile, placé 
dans l’oculaire du microscope d'observation. On aligne le fil du réticule”. 
avec la trace, le long de la cellule et on repère sa direction sur un rap-. 
porteur fixe. | 

Cette méthode est particulièrement recommandée dans la mesure de“ 
la diffusion multiple de traces de faible énergie dont la direction varie” 
très rapidement. Elle est également intéressante pour des traces. incli- | 
nées mais au minimum d’ionisation qui présentent peu de grains et pour. 
lesquelles la méthode des coordonnées peut être difficile à appliquer. «| 


_2° Méthode de la flèche. — On l'utilise pour des traces dont la 
direction reste toujours sensiblement la même, c’est-à-dire pour des 
traces d'énergie suffisamment élevée. 

La trace est alignée à peu près parallèlement au déplacement de la 
platine. Sur un axe perpendiculaire, nous repérons l’ordonnée des 
points équidistants de la trace déterminant les extrémités des cellules: 
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successives. L’angle entre deux cordes successives, exprimé en radians, 
égal à : 


DORE OURS nt QU RP TS Ta D 


S S S S 


définit l’angle de diffusion. La relation fondamentale se met sous la 
forme D — KS3/2/p&c. 

Les valeurs de la constante de diffusion données par les courbes de 
Voyvodic et Pickup (28) s'appliquent à la méthode de la flèche, donc aux 
angles entre cordes, avec ou sans coupure à quatre fois l’angle moyen. 


3° Méthode du centre de gravité. — Pour déterminer avec plus de 

précision la configuration de la trace, on peut subdiviser une cellule de 

longueur S en msous-cellules égales de longueur s — S/m; la moyenne 

» des coordonnées des centres de gravité des sous-cellules représente la 

flèche du centre de gravité de la cellule S. Comme précédemment, on 

calcule la différence seconde des flèches des centres de gravité séparés 
par une longueur S. 


Différentes sources d’erreurs. 


Lorsqu'on mesure la diffusion multiple d’une trace, le résultat obtenu 
comprend, en plus de la diffusion coulombienne réelle, des erreurs 
‘dues à un certain nombre de facteurs. Nous distinguons trois sortes 
d'erreurs : bruit de fond de mesures, distorsion et diffusion parasite. 


19 Bruit de fond. — La détermination de la trajectoire de la parti- 
cule étudiée est rendue assez imprécise du fait que les grains impres- 
sionnés ne sont pas exactement alignés le long de la trace mais répartis 
de part et d’autre de la trajectoire. 

De plus, l'expérimentateur commet des erreurs dans l'appréciation de 

- Ja « meilleure droite » dans le cas de la méthode de la tangente ou de 
la position des grains dont on repère l’ordonnée dans la méthode de la 
flèche : pour une trace au minimum d’ionisation, l'extrémité de la cellule 
? peut ne pas coïncider avec un grain, il faut alors apprécier, d’après la 
» position des centres développés voisins, la trajectoire suivie par la parti- 
cule. A cette erreur d'appréciation, s'ajoute une erreur de lecture liée à 
la précision de l’appareil. L'imperfection du mouvement de la platine 

- et les variations de température introduisent également une erreur sup- 


_ plémentaire. 


L'ensemble de ces erreurs constitue le bruit de fond : la théorie et 
l’expérience montrent qu'il est indépendant, dans la méthode de la 


ea 
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flèche, de la longueur de cellule utilisée. On peut le déterminer et 
l'éliminer ainsi facilement : la méthode couramment utilisée procède 
par élimination entre les mesures faites sur les cellules simples et les 
cellules doubles. 


2° Distorsion. — Une autre source d'erreur provient de la distor- 
sion des émulsions qui peut survenir au cours des différents processus 
de traitement des émulsions : collage sur des supperts de verre, déve- 
loppement au cours duquel les émulsions subissent des variations brus- 
ques de température, fixage et séchage. La distorsion est caractérisée 
par des déformations continues affectant les émulsions sur des longueurs 
de l’ordre de grandeur des cellules utilisées. Dans ce cas, la valeur 
algébrique moyenne des angles de diffusion n’est plus nulle. Des 
méthodes de calcul permettent d'éliminer les effets dus à la distorsion. 
Nous les utiliserons dans la seconde partie. 


3° Diffusion parasite. — Enfin, il faut faire intervenir une autre 
erreur provenant de petites déformations localisées ou dislocations de « 
l’émulsion dont la direction et la grandeur sont réparties de manière 
quelconque. Cette erreur, très faible pour des cellules de petites 
dimensions, augmente avec la longueur de cellule ; nous la désigne- 
rons sous le terme de « diffusion parasite » ‘en anglais, spurious scatter- 
ing). 

Après avoir éliminé les effets dus à la distorsion et le bruit de fond, 
il restera à éliminer la diffusion parasite. 


Position du problème. 


Nous avons vu que l'angle de diffusion multiple est inversement pro- 
portionnel au pfc de la particule incidente, c’est-à-dire au produit de 
sa quantité de mouvement par sa vitesse. Par suite, pour avoir un angle 
de diffusion mesurable, lorsque l'énergie augmente, il faut augmenter 
la longueur de cellule. | 

Dans toute mesure de diffusion multiple, il faut trouver un compro- 
mis entre les différents facteurs qui interviennent dans la mesure. Dans 
la méthode de la flèche, nous distiuguerons : 


— La diffusion vraie qui augmente comme la puissance 3/2 de la ; 
longueur de cellule. 

— Le bruit de fond proprement dit qui peut être considéré comme" 
constant si les imperfections du mouvement de la platine ne sont pas 
trop importantes et irrégulières : on peut donc en prenant une longueur 


L 4 


PP EEE 
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de cellule suffisante, le rendre peu important par rapport à la diffusion 
vraie. 

Sur une trace de longueur donnée, on se trouve limité dans l'aug- 
mentation de la longueur de cellule par le fait qu'on aura moins de 
cellules, d’où une précision statistique plus faible. 

2 La diffusion parasite qui augmente avec la longueur de cellule et 
devient importante pour les grandes cellules. Elle tend donc à limiter 
le domaine d’application des mesures de diffusion multiple pour les 
grandes énergies. 


But du travail. 


Ce travail comprend deux parties : 


19 Dans le cas de particules de faible énergie, ici des mésons x 


s’arrêtant dans une émulsion nucléaire, la direction de la trace variant 
très rapidement, il semble préférable d'utiliser la méthode de la tan- 


» gente. Nous nous proposons d'étudier l'élimination du bruit de fond et 


de déterminer la constante de diffusion multiple afin de la comparer 
avec la valeur théorique. 


20 Dans le cas de particules de grande énergie, ici des protons 


‘de 2,1 GeV et de 6,2 GeV provenant du bévatron de Berkeley et des 


- protons de 27 GeV fournis par le synchrotron du CERN, nous cherchons 


à réduire ou à éliminer, par la meilleure méthode possible, les erreurs 


‘qui s'ajoutent à la diffusion vraie : bruit de fond et diffusion parasite. 
* Nous appliquerons la méthode de la flèche et celle du centre de gravité 
et nous comparerons les résultats obtenus. Nous étudierons en détail le 


bruit de fond et la diffusion parasite. 


Nous chercherons ainsi à repousser les limites du domaine d’utilisa- 
tion des mesures de diffusion multiple vers des énergies plus élevées. 
Avec la mise en marche des grands accélérateurs tels que celui du 
CERN, la possibilité d’utiliser la technique des émulsions nucléaires pour 


les particules de très haute énergie constitue un problème important. 


Dans les deux parties de ce travail, les traces étudiées ont été repé- 
rées dans des émulsions Ilford G5, de fabrication courante. Ces émul- 


sions, développées par les méthodes habituelles, sans précautions 


spéciales, ne sont pas exemptes de distorsion et de dislocations; toute- 


fois, elles ne présentent pas de déformations très importantes. 


; Pr 
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PREMIÈRE PARTIE 


APPLICATION DE LA MÉTHODE DE LA TANGENTE 
A LA MESURE DE LA DIFFUSION MULTIPLE 
DE PARTICULES EN FIN DE PARCOURS () (11) 


La mesure de la diffusion multiple des particules en fin de parcours; 
dont la trajectoire est caractérisée jrar une variation très rapide de la 
direction, ne peut se faire commodément par la méthode de la flèche 
utilisée couramment aux grandes et moyennes énergies. La méthode de 
la flèche, qui permet des mesures rapides, une fois la trace alignée à 
peu près parallèlement au déplacement de la platine, ne présente plus 
d'avantage si l’on est obligé de changer constamment de droite de réfé= 
rence. Il est alors préférable d'utiliser la méthode de la tangente,. 

La constante de diffusion multiple à été étalonnée par différents 
auteurs (22) utilisant la méthode de la flèche dans une région d'énergie 
moyenne ; les résultats obtenus sont en accord avec la valeur théorique 
mais il existe de grands. écarts entre les points expérimentaux. Nous 
nous proposons, à l’aide de la méthode de la tangente, de déterminer la 


constante dans une région de faible énergie et de faire une étude du 
bruit de fond et de son élimination. 


Conditions expérimentales. 


eu 


19 Émulsions. — Nous avons repéré, dans une plaque Ilford G 
de 7,5 X 15 cm?, d'épaisseur 625 y, provenant d'un paquet d’émulsions 
sans support exposé au faisceau de protons de 6,2 GeV du bévatron de 
Berkeley, 40 traces de mésons + positifs ou négatifs qui s’y arrêtent. Le 
faisceau est très intense et nous avons recherché les mésons dans la 
région de la plaque où il doit y en avoir le plus. Les mésons x ont été 
identifiés soit par la désintégration x= -> = — e-, soit par la formation 
d'étoiles sigma. Pour l’étude de la diffusion multiple, nous avons éliminé 
toutes les traces de mésons dont le parcours résiduel dans la plaque 
considérée est inférieur à 3 000 y, et dont l’inclinaison par rapport au 
plan de l’émulsion, trop forte pour être négligée, entraîne des correc- 
tions dans la détermination des parcours. De plus, pour les traces utili- 
sées, on peut négliger les effets dus aux déformations de l'émulsion. 
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2° Microscope. — Pour faire les mesures de diffusion multiple, 
nous nous sommes servi d'un microscope ordinaire, de manière à 
obtenir un bruit de fond mesurable, permettant de vérifier les formules 
d'élimination que nous allons proposer. Le microscope utilisé est un 
microscope Stiassnie binoculaire, équipé d’un objectif à immersion 
x 100 Koristka et d’une paire d’oculaires X 4. Pour repérer la direction 
de la trace, le long de chaque cellule, nous l’avons alignée avec un fil 
de réticule placé dans l'un des oculaires dont le mouvement de rotation 

“est repéré avec précision sur un rapporteur permettant d'apprécier le 
1/10 de degré. 

Nous avons partagé chaque trace en cellules de longueur constante 
égale à 44 u ; nous avons déterminé la direction de 50 cellules consécu- 
tives. Nous n'avons pas fait de mesures sur les 20 premières cellules à 
partir de la fin du parcours, soit sur 888 y : en effet, à l'extrémité de 
la trace, la variation de la diffusion coulombienne, ainsi que celle de la 

constante K, est beaucoup trop rapide. 


Distribution angulaire de la diffusion multiple. 


L'’angle de diffusion est, par définition, la différence entre les direc- 
tions 6; et 0;:1 de deux cellules consécutives. 
Dans l'intervalle de parcours sur lequel ont porté nos mesures, 


300 


N 
200 
2 100 
me — 
1 2 3 4 5 6 7 8 US 
A6 
Fig. 2. — Distribution des angles de diffusion multiple des 4o mésons z. 


énergie des mésons x varie de 6 à 12 MeV et le pfc de 13 à 23 MeV; 
il s’ensuit une variation rapide de l'angle de diffusion. En conséquence, 
nous avons réparti les mesures en cinq groupes ; chacune de ces sections, 
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correspondant à un intervalle de parcours bien déterminé, correspond 
à une bande d'énergie également bien déterminée. Nous avons calculé, 
pour chaque groupe, l'énergie moyenne que nous considérons comme 
constante dans tout le groupe. 3 

Dans chaque section, nous avons calculé la valeur moyenne Aÿ 
des A, après élimination des angles supérieurs à 4A6 et nous avons 
normalise chaque A6 par rapport à A6. Nous avons alors construit 
l’histogramme de la figure 2, représentant le nombre de A6/A6 compris 
dans un intervalle A6/A8 donné, en fonction de la valeur de cet inter- 
valle. Pour les petits angles, cet histogramme s'accorde bien avec une 
courbe gaussienne rapportée à la même surface ; il s’en écarte nette 
ment pour les grands angles de diffusion. 

A chaque valeur de A9. nous avons fait correspondre A0? et nous 


avons calculé le rapport A/A62/A6. Lorsque nous éliminons les angles 
supérieurs à LAB, ce rapport à pour valeur 1,29 + 0,01 ; ce résultat est 
en accord avec la valeur prévue théoriquement pour une distribution 
gaussienne, qui est de VAT — 1,25. Si nous conservons les angles 


supérieurs à 4A0, nous obtenons la valeur de 1,37 + 0,03 qui montre 


clairement l'écart entre la queue de diffusion et une répartition gaus= 
sienne. 


Détermination de la constante de diffusion multiple. 


Dans la région d'énergie sur laquelle ont porté nos mesures, des, 
calculs utilisant les courbes de Voyvodic et Pickup (28) montrent que là 
constante de diffusion multiple ne varie pas de plus de 1 p. 100. L'erreur 
que nous introduisons en supposant qu'elle conserve une valeur cons= 
tante est par conséquent négligeable par rapport aux autres sources. 
d'erreurs. > 

Chaque mesure d'angle de diffusion comprend deux termes : le pre- 
mier représente la diffusion réelle et le second le bruit de fond. Ces 
deux termes étant indépendants, il est possible d’écrire la relation : 


,2 
Ki 


Town 


dans laquelle A6, désigne l’angle de diffusion multiple, K, la constante 
de diffusion, S la longueur de cellule exprimée en unités de 100 us 
pêc le produit de la quantité de mouvement du méson x et de sa vitesse 
et e, le bruit de fond des mesures exprimé en degrés comme A6.. 

Ainsi qu'il a été fait dans l'étude de la distribution des angles de 
diffusion, nous avons groupé nos mesures en cinq sections comprenant 
sensiblement le même nombre de cellules et nous'ayons déterminé pour 


AG? 


| 
4 


si 
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6 
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chaque section la valeur moyenne de (1/p8c}? et le A5 correspondant 
pour les 4o mésons, obtenu après élimination des angles supérieurs 
à 4AO. Les mésons y provenant de la désintégration des mésons # ayant 
des traces de longueur moyenne 605 + 9 y, valeur pratiquement égale 
à celle donnée par Barkas et ses collaborateurs (3\, nous avons utilisé 
leurs résultats pour cal- 

culer les valeurs du pfe 

d'es mésons x. K, reste _, 

constant, mais plc va- 
riant très rapidement 
dans le domaine d’éner- 
gie considéré, il en est 15! 


de même pour A6, ; la 
variation de A6, est donc 
“grande par rapport à sa 
-fluctuation statistique et 
il est possible de déter- 
-miner K, et €, par la 
méthode graphique. 
… Les résultats des me- 
sures sont donnés dans 
le tableau I. 

La figure 3 montre 
la courbe obtenue en 
“portant en abscisses 


1.0 


 S(1/pBc} et enordonnées 
PAG,’ c’est une droite de o 


% 2 s 1.0 1.5 20 25 x107? 
pente KŸ et d’ordonnée TRE 
à l’origine e. On en Fig, 3. — Détermination de la constante 
“déduit K, — 24,5 + 1,7 de diffusion multiple. 


et €, — 0030. La valeur 
“de K, ainsi obtenue est en bon accord avec la valeur prévue par la 
théorie qui est de 24,7. 


Méthode d’élimination. 


à 

De À partir des mesures d’angles faites sur les cellules de 41,4 a aux- 
“quelles nous nous sommes rapporté jusqu'ici, on peut calculer la direc- 
tion d’une cellule de longueur double. Si 6; et 0:41 sont les directions 
de deux cellules simples consécutives, la cellule double qu’elles forment, 
a pour direction : - 


: ATETPERS 


2 


«| 
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Les angles A0,, obtenus par différence entre deux angles consécutifs 
définissent l’angle de diffusion multiple pour les cellules doubles. Selor 


Fie. 4. — Détermination de la direction d’un 
5 cellule double à partir des directions des cellule: 
piner LE simples qui la constituent. 


que nous associons la ième cellule simple avec la (:— 1)ème où 
la (i + r)ème, nous obtenons deux séries de cellules doubles consécutr 
ves, ie l’une par rapport à l’autre de la longueur d’une cellul 
simple. 
Nous avons vu que, pour les cellules simples : 
2 
es Ki 
a ea 
AU ESS) 
1 (p6c* re 
Pour les cellules doubles, nous pouvons écrire une relation du même 
type, soit : 


La constante K, doit être légèrement supérieure à K;, mais comme K, | 
elle reste pratiquement constante dans le domaine d’énergie considéré 
Nous avons déterminé K,/K, à l’aide de la relation théorique : 


0,948 \1/2 
81 + 0,30 | 


K= Cie 0,80 (loge à 

| 

donnée par Voyvodic et Pickup (28), formule dans laquelle S es 

exprimée en microns. Le rapport K,/K; calculé pour les cinq sectionb 
considérées conserve une valeur constante de 1 :089. 

Nous devons maintenant établir la relation qui lie e, et &,. Par défi 

nition : > 


| 
2 | 
SOIT : | 
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D'après les formules rappelées par d'Espagnat (15), nous avons : 
| D? = (diffusion pure)? + e?, 

| DiDi+1 = 1/4 (diffusion pure)? — 2/3 e?. 

< DDR —— 2/6. 

E D'où 

È A65— 2 (diffusion pure)? + e?/A. 


“Nous avons groupé les mesures par sections telles que le parcours 
“moyen de chaque section soit le même pour les mesures des cellules 
“simples et des cellules doubles, et corresponde ainsi à la même énergie. 
“Pour accorder les cellules simples aux cellules doubles, il a donc fallu 

aire légèrement chevaucher les sections de mesures des cellules simples. 
… Les résultats des mesures et des calculs sont donnés dans le tableau I. 
“Nous obtenons K;, = 24,4 + 1,0 et €, — 032; ces valeurs sont en accord 
avec les valeurs obtenues précédemment par la méthode graphique. 
Pour un nombre total de cellules doubles indépendantes de 960, l'erreur 
“sur K, due à la fluctuation statistique est égale à 0,7. 


a. 
F TABLEAU I 


A6, A6 GipBo® 
1,278 + 0,064 E,63 +0,16 5873 100 
1,080 + 0,054 1,17 + o,r2 4,214 
0,992 + 0,050 0,984 + 0,10 3,150 
0,914 + 0,046 0,835 + 0,084 2,503 
0,802 + 0,043 0,643 + 0,069 2,061 
S (1/pBc)2 A6, \/ 446, — A6," K, 
2,608.107% IjO0I 0,14 3,60 2EYS 
1,871 1,44 + 0,10 2,66 22,25 
1,399 1,47 + 0,10 2,76 26,7 
ETUI 1,28 + 0,09 2,38 25,85 
0,915 0,99 + 0,07 1,81 21,65 


À Rapport entre la différence seconde et l’angle de diffusion. 


Nous avons caculé la différence seconde A?8 des angles 0. La différence 
Séconde est particulièrement utile pour éliminer l’influence des déforma- 


ellules doubles les relations suivantes : 


290" 
Fe S 


ons de l’émulsion. Nous obtenons pour les cellules simples et les 
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A? = K2y2(3/2) S(/pBc + ei 
A0? = K3y#{3/2)28(1/pBo)° + ef /4. 


Le coefficient y est une constante empirique légèrement supérieure 
à 1 ; le facteur 3/2 résulte du calcul que nous allons donner: - 


AB SEE TMS 
AGÿ+1 = 6:41 —0i42 = Dir1]S 
A6; == (D; — D;41)/S 
ARË = 1/52 (D? + D?41 — 2DiDi 1) 
— 1/52 (3/2 (diffusion pure)? + 10/3 €?) 


A0? = 3/2 (diffusion pure)? + 10/3 e?. 


La moyenne pondérée de y est 1,05 + 0,03, valeur en accord ave 
celle donnée par Di Corato et ses collaborateurs (14) qui est di 
1,00 + 0,01. 

Les résultats des calculs sont donnés dans le tableau II. 


« 


TaBceau II 
A, A5, \/ 480 — A0 4/S (1/pBo) K,Yy + 
1,590 2,172 4,042 5,107. 107? 23,4 0,918 
1,420 1,884 3,490 4,391 23,5 1,056 « 
1,299 1,802 3,362 3,783 26,25 0,983 
1,209 1,664 3,10T 3370 27,2 1,052 
1,077 1,413 2,613 3,061 25,25 1,166 


La constante de diffusion multiple déduite de l’étude des mésons xd 
faible énergie ne diffère pas de plus de 1 o/o de la valeur théorique] 
en résulte que la méthode de la tangente est d’une utilisation partiu 
lièrement recommandée dans le domaine des très faibles énergies 
particules. 

Les formules d'élimination que nous avons établies se sont trouvée 
vérifiées par l'expérience et par les calculs théoriques. Nous pouvor 
remarquer également que le bruit de fond des cellules doubles est inf 
rieur à celui des cellules simples ; il n’est pas très grand, de sort 
qu'avec un microscope plus précis que celui que nous avons utilisé, 
est possible d'utiliser des cellules plus courtes, et par conséquér 
d'améliorer la précision. , À 


1 
| 
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DEUXIÈME PARTIE 


ÉTUDE COMPARATIVE DE LA MÉTHODE 
DE LA FLÈCHE ET DE LA MÉTHODE 
DU CENTRE DE GRAVITÉ 
APPLIQUÉES A DES TRACES DE PROTONS 

DE GRANDE ÉNERGIE 


La détermination de l'énergie des particules chargées rapides dans 


les émulsions nucléaires, à partir de mesures de diffusion multiple, est 
apparue, aux différents auteurs (1) (4) (6) (16) (17) (23) qui se sont penchés 


sur le problème, de plus en plus difficile et imprécise au fur et à mesure 


‘que l'énergie s'accroît. Le domaine d’application des mesures de diffu- 
sion multiple se trouve, par suite, limité à des énergies ne dépassant pas 


quelques GeV. Biswas (4) et ses collaborateurs, d’une part, Brisbout (6) et 
ses collaborateurs, d'autre part, ont montré que ceci est dü à l’existence, 
dans les émulsions, de petites dislocations de grandeur et de direction 
variables, dont l'effet est fonction croissante de la longueur de cellule 
utilisée. 

- Nous nous proposons de mesurer la diffusion multiple de traces de 
protons d'énergies respectives 2,1 GeV, 6,2 GeV et 27 GeV par la 
méthode de la flèche de Fowler (18), couramment utilisée : nous cherche- 
rons à éliminer le bruit de fond de mesure et à évaluer la contribution 
due aux dislocations (diffusion « parasite »). La diffusion parasite due 
à l'émulsion elle-même, croissant avec la longueur de cellule, est, par 
conséquent, difficile à distinguer de la véritable diffusion coulombienne. 
… Il nous a paru préférable d'utiliser la méthode de centre de gravité: 
qui présente l'avantage de diminuer le bruit de fond de mesure. 

La comparaison des résultats obtenus sur les mêmes traces, par appli- 
cation des deux méthodes, nous permet de préconiser la méthode du 
centre de gravité, lorsqu'il s’agit de mesurer la diffusion multiple de 
traces de grande énergie. 


: 
| Conditions expérimentales. 


3 Notre étude a porté tout d’abord sur des traces de protons repérées 


dans deux plaques exposées respectivement aux faisceaux de 2,1 et 
6,2 GeV du bévatron de Berkeley. Au cours de l’irradiation, chacune 


4 
ARE 3 Le 
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de ces plaques faisait partie d’un paquet constitué de 15 émulsions san 
support de 625 d'épaisseur, de 7,5 X 19 cm? de surface. Le faiscea 
traversait l'émulsion parallèlement à sa longueur et les partücul! 
parcouraient environ 15 mm dans chaque feuillet. 

Nous avons dépouillé les plaques à l’aide du microscope Koristka MS: 
nous avons repéré les étoiles d'interaction des protons avec les noyau 
de l’émulsion, situées à une distance de 4 cm de l’entrée du faisceau ! 
à moins de 100 y du support de verre ; nous avons suivi la trace corre! 
pondante du proton incident, dont la direction et la granulation so: 
bien définies. Nous avons mesuré la diffusion multiple des traces « 
longueur minimum 1: cm. 

Nous avons ainsi repéré 20 traces de protons de 6,2 GeV et 38 trac 
de protons de 2,1 GeV. Les mesures de diffusion multiple ont été effe 
tuées sur une longueur de 1 cm, à partir de l'étoile. 

Le dispositif de mesure était constitué par un microscope Koristki 
du type MS2, particulièrement stable et adapté aux mesures de diff 
sion multiple. La platine tournante permet d’orienter avec précisid 
l’émulsion de façon que la trace à étudier soit sensiblement parallèle : 
déplacement de la platine suivant l’axe des æ : on peut ainsi conserve 
sur toute la longueur de la trace, le même axe de référence. D'autre pai 
un dispositif permet de.déplacer la platine de longueurs consécutivi 
constautes. L’ordonnée des grains de la trace que l'on a à détermin! 
est repérée facilement grâce à un fil de réticule mobile qu’on déplace « 
façon à le faire coïncider avec la croisée de la trace et d’un fil de réticu 
fixe perpendiculaire au premier, ces deux fils étant placés dans l’oculai 
équipant le microscope. | 

Ayant eu la possibilité d'exposer un paquet d'émulsions au faisces 
Au grand accélérateur du CERN, nous avons effectué le même trav: 
sur des traces de protons de 27 GeV, que nous avons repérées dans u| 
émulsion de ce paquet composé de 5o feuillets de 600 y d'épaisseur! 
de 10 X 20 cm? de surface. Les traces étudiées, sensiblement parallèl 
au plan de l’émulsion, ont été mesurées sur une longueur d'au moil 
& cm à partir de 1 cm de l'entrée du faisceau. Le microscope utili 
était un Koristka, du type R4, équipé, comme le MS2, d’un objectif 
immersion X 100 et d’un oculaire à réticule. 


| 


Procédé de mesure. 


1° Traces de 2,1 GeV et 6,2 GeV. — Sur chaque trace que nous avor 
au préalable, orientée dans la direction du déplacement de la plati 
selon l'axe des x, nous avons fait 9 séries de mesures. Soit S la longue 
de cellule fondamentale, que nous partageons en 10 sous-cellules 
longueur s— S/10. \ 

Les séries successives de mesures faites sur une même trace ont 
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pour but de réduire le plus possible les effets de la légère instabilité de 
la platine du microscope. 

— Désignons par A;, A;:1,A;10,...,les extrémités des cellules fonda- 
mentales, par ai1, Gi2, ... les extrémités des sous-cellules de la 
mime cellule fondamentale (fig. 5). 

… Dans la première série de mesures, nous repérons les coordonnées 
“de A;, ai, Ai+1, ait11, ... ; dans la 2°, les coordonnées de À;, @io, 
“A;1, ai12 ... Les coordonnées trouvées pour les A; dans lesg sériés 
de mesures sont légèrement décalées les unes par rapport aux autres : 
nous calculons la translation d'où nous déduisons les coordonnées 
des ain rapportées à un même axe. 

Environ 1/2 heure avant de commencer les mesures, nous avons allumé 
le dispositif d'éclairage des plaques, de façon que la température d’équi- 
libre soit à peu près atteinte : nous réduisons ainsi la valeur du bruit 
de fond de température. 


À partir de nos mesures, nous obtenons, d’une part, 9 séries de mesures 


1 5 
Fig. 5. 


Schéma du procédé de mesure. 


des cuordonnées des A; (pour la méthode dite ordinaire) et, d’autre part, 

- une série de mesures des À; et des à; permettant de déterminer les 

coordonnées des centres de gravité des cellules fondamentales (pour la 

- méthode du centre de gravité). 
Les mesures effectuées sont les suivantes : dans la plaque exposée 

au faisceau de 2,1 GeV, nous avons déterminé la diffusion multiple de 

- 38 traces de protons par la méthode ordinaire avec une cellule fonda- 

mentale de 500 y ; nous avons également calculé la diffusion multiple 

pour des cellules de 1 000 y, 1 500 y, 2000 y. Pour 20 de ces traces, - 
nous avons déterminé les coordonnées des centres de gravité à l’aide de 

. sous-cellules de 50 y, et nous en avons déduit la diffusion multiple pour 

_ des cellules de 500 y, 1 000 u, 1 500 y, 2 000 y. 

Dans la plaque exposée au faisceau de 6,2 GeV, 20 traces de protons 

- ont été étudiées : par la méthode ordinaire, nous avons mesuré la diffu- 

sion multiple correspondant à des cellules de 500 4, 1 000 y, 1 500 pu, 

* 2000 y. Pour la méthode du centre de gravité, nous avons utilisé des 

» sous-cellules de 100 . Les calculs des différences secondes des coor-! 
données ont été menés de façon identique pour les traces de 2,1 et 


6,2 GeV. 
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20 Traces de 27 GeV. — Nous n'avons effectué qu'une série di 
mesures par trace. Nous avons déterminé la diffusion multiple dl 
13 traces de longueur totale 70 cm. 

Les longueurs de cellules utilisées ont été les suivantes : 2 000 yà 
4 000 u, 6 000 4, 8000 u, 10 000 y, avec, pour la méthode du centr 
de gravité, des sous-cellules de 500 y. 


Méthode ordinaire. 


Étude du bruit de fond. — Un calcul simple, identique à celui effec 
tué dans la 1°° partie, permet de déterminer les différences secondes dl 
cellules multiples à partir des différences secondes mesurées pour le! 
cellules simples. Il montre, en particulier, que le bruit de fond d! 
mesure est constant quelle que soit la longueur de cellule utilisée. Il es 
donc très facile de l'éliminer en mesurant la diffusion multiple avec de: 
cellules de longueur S et de longueur nS, n étant un nombre entier. 


Élimination de la distorsion. — L'examen de la répartition, par rapi 
port à la valeur zéro, des différences secondes mesurées pour chaqu! 
longueur de cellule et pour chaque trace, a permis de mettre en évidenc! 
une distorsion des émulsions, particulièrement nette dans la plaque dl 
2,1 GeV. Peu importante pour des cellules de 500 u, sa contribution 
n'est plus négligeable pour des cellules plus longues. 

Nous nous sommes efforcé d'éliminer, tout au moins partiellement 
les effets de la distorsion, en supposant qu’elle crée une courbure cons 
tante des traces. Dans ce but, nous avons déterminé, pour chaque trac: 
et chaque longueur de cellule, la moyenne algébrique « des différence! 
secondes. La correction que nous avons faite a consisté à retrancher « 
de chaque différence seconde : la moyenne algébrique des valeurs ains 
obtenues est nulle. Nous utiliserons, dans la suite, les valeurs ains 
corrigées. | 

Nous rattachons à la diffusion parasite les effets possibles dus à uni 
distorsion d’un type différent. | 


Étude de la diffusion parasite (12). — Pour obtenir une détermina 
tion valable de l'énergie de particules de plusieurs GeV, à partir de 
mesures de diffusion multiple, il est nécessaire de connaître la contri 
bution de la diffusion parasite. 

L'étude de sa variation en fonction de la longueur de cellule est indis 
pensable ; une fois celle-ci connue, nous pourrons facilement élimine: 
la diffusion parasite par un procédé analogue à celui utilisé pour élimi 
ner le bruit de fond. 

La valeur quadratique moyenne des différences secondes (après élimi 
nation de la distorsion) est liée à la diffusion coulombienne (KS3/2), a 
bruit de fond de mesures (e.) et à la diffusion parasite (e,) par la rela 
tion suivante : , 


D? = KS1 + + ( 


à - 


- z ; r 
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4 s ? 2 , 
La courbe obtenue en portant en abscisses S? et en ordonnées D — K2S3 
st, aux erreurs expérimentales près, une droite dont l’ordonnée à l’ori- 


: 
\gine permet de déterminer e, (fig. 6). Nous pouvons en déduire que e> 
est sensiblement proportionnel à S? : e, est de la forme XS. 


E 
1 = 
2 | Fig. Ga. Fig. Gb. 


unité de 52 500 unité de S = 500 H 
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ig. 6. — Variation de la diffu- | 
» sion parasite avec la longueur 
de cellule (Méthode ordinaire). | 
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Les résultats des mesures et des calculs sont donnés dans le tableau III: 

Le bruit de fond ainsi déterminé a pour valeur e, — 0,14 + 0,03 w 
pour les traces de 2,1 et 6,2 GeV. Le coefficient k, caractérisant e,, a 
pour valeur 0,142 + 0,005 y pour 500 4 dans la plaque de 6,2 GeV et 
0,209 + 0,010 y pour 500 y dans celle de 2,1 GeV. Dans la plaque de 
27 GeV, le coefficient k est égal à 0,292 + 0,012 y pour une cellule de 
2 000 1. 

Ces valeurs montrent l'importance de la contribution de la diffusion 
parasite dans la valeur quadratique moyenne des différences secondes: 

Nous avons cherché à étudier avec plus de précision la variation de es 
avec S ; e, peut se mettre sous la forme e, — St. La courbe obtenue en 
portant log, e, en fonction de log, S est une droite de pente x (fig. 7): 
Nous obtenons ainsi pour les traces de 2,1 GeV, æ = 1,12 + 0,02, pour 
celles de 6,2 GeV, x = 1,02 — 0,02 et pour celles de 27 GeV, x = 1,10 
+ 0,05. 


’ 


À 


10940 ©2 
109 22 
19940 2 


unité de $-500{L unité de S-500/L unité de 5=2000 
FL CR fi e 
{ 030 048 060 À 030 048 OC0 1 030 048 060070 
lo9,5 log,,S ù logs 
Fig. +7a. Fig. -b. Fig. 5e. 
Fig. 7. — Détermination de la loi de variation de Ce 
avec la longueur de cellule (Méthode ordinaire). 
74. — Traces de protons de 2,1 GeV. 
70. — Traces de protons de 6,2 GeV. 
7C. — Traces de protons de »- GeV. 


Ces résultats sont comparables à ceux qu'ont publié différents auteurs. 

. Les valeurs de x varient d’un auteur à l’autre : Biswas, Peters et 
Rama (4) qui ont fait la première étude de la diffusion parasite ont. 
obtenu une valeur de æ de l’ordre de 1,5. Lohrman et Teucher (23) ; 
Apostolakis et ses collaborateurs (1) donnent une valeur de x sensible: 
ment égale à l'unité. Brisbout et ses collaborateurs (16) ont obtenu 
æ 0,7, mais ils éliminent probablement une partie de la diffusion 


°@ 
+ 


cp si 2ef ; : 
— LES PARTICULES CHARGÉES DANS LES ÉMULSIONS NUCLÉAIRES 1999 
TaBLEAU II] 
= / 
Traces de 2,1 GeV 
S 500 | I 000 | I 5oou 2 000 
; SR 
D (2) 0,305 _ 715 | 1,267 1,854 
Din (4) 0,192 | 0,564 | 1,053 1,648 
es (U). 0,191 | O,415 | 0,69 ne 
RCE Æ SSSR STE GES Æ 0:37 
7 
| Traces de 6,2 GeY 
e Æ e | “ 
S 500 LL | I 000 I 50041 2 000 
D (u) 0,223 | 0,379 0,609 0,850 & 
th (W) 0,074 0,218 | 0,407 0,634 
| 
|| (Lu). 0,149 | 0,272 0,428 0,55 
| 1 ,0,013 | + 0,030 + 0,063 + 0,10 
Traces de 27 GeV F: 
S 2 000 4 ooop 6 ooou 8 ooou 10 000 
… |\D (y) 0,308 0,765 1,282 1,776 2,478 
Din (U) 0,160 0,466 0,875 1,363 1,926 % 
à € (u) . 0,250 0,600 0,93 1,14 1,56 - 
. + 0,017 + 0,065 + O,T5 + 0,28 + 0,48 
à | 
- parasite avec le bruit de fond, considéré comme variant selon la puis- 
+ sance 0,25 de la longueur de cellule. Enfin, Biswas, Prasad et Mitra (5), ï 
- utilisant deux paquets d'émulsions exposés aux faisceaux de protons de 
- 6,2 GeV'et 5,7 GeV de Berkeley, attribuent à æ une valeur de 0,8 environ 
our des cellules comprises entre 1 000 et 3 000 y et de 0,5 pour des . Se 
» cellules plus grandes. | / és 


: 
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Méthode du centre de gravité. 


Calcul de la constante de diffusion multiple et du bruit de fond 
de mesure (13). — Avant de nous pencher sur l'étude de la contribution 
de la diffusion parasite, dans la méthode du centre de gravité, il est. 


indispensable d'établir les relations fondamentales donnant DEN DD; +1, 
D;D;+2, en tenant compte uniquement de la diffusion vraie et du bruit 
de fond de mesure. 


Considérons une cellule fondamentale divisée en m sous-cellules de 
longueurs égales. Désignons par y:, Yo, :.., Ym les flèches des centres 
de gravité de chaque sous-cellule. La flèche de la cellule fondamentale 
est la moyenne des flèches des sous-cellules qui la constituent. 


La différence seconde des flèches des cellules fondamentales s'écrit 
sous la forme : 


D(m) = (ya + Ya + +: + Ym)]M — 2(ym+1 + Ym+2 +... + Yam)/m 
+ (Y2m +1 + Yam+2 + ... + Y3m)/mM. 


Cette expression peut se transformer en faisant intervenir les diffé- 
rences secondes d; des sous-cellules, d; étant égale à yi-1 — 2yi + yiy1. 
Considérons le cas simple où m — 5 ; nous avons : 


5D(5) = de + 3d3 + 6d4 + 10d5 + 15d4 + 18d; + 1944 
+ 18dg + 15di0 + 10d1 + 6die + 3di3 + dige 


Nous en déduisons : 
25D° = 1751 d$ + 3 372 didi a + 1 506 didiz2 + 
25DiDi+1— 666 dÀ +1 377 didi +1 + 1 492 didize + 
25D;Di32 — 21 LE 62 didiz1 + 127 didiya + ... 


Or, nous savons que (15) : 


d = K255 + ei 
didi+1 = 1/4 K?s5 — 2/3 À 
didi+2 = 1/6 eï 


K représentant la constante de diffusion multiple de la sous-cellule, s la 


longueur de la sous-cellule, e, le bruit de fond de mesure de la sous- 
cellule. De cette façon, nous obtenons : , 


a 


LES PARTICULES CE ÉES NS ÉMU S NUCLÉ 
F CHARGÉES DANS LES ÉMULSIONS NUCLÉAIRES 1357 


(1 2ADENR— 204 RS it 5e 
d’où : D? —ogzoo8KiSSE 2/5 
(2) 25D;D;41 — 1 010,25 K?53— 10/3 e2 

… d'où: DiD; 41 — 0,323 28 K2S3— 2/3 (62/5) 

_ (3) 25DiDio— 36,5 K#®+ 5/66? 
* d'où : DiDi42 = o,011 6 K2S3+ 1/6 (62/5). 


relations dans lesquelles S est la longueur de la cellule fondamentale, 
D'une manière générale, nous avons : 


4 m +1 2m—1 3m 
: mD(m) — pare + 2 Andn + D D 
: “| m +2 2m 


Dyaves : 
4 C5 = nin—1)/2, n variant de I à (m+1), 
Dose = (3m—n)(3m—n+1)/2, n variant de 2m à 3m, 
n 
an—=(n—1)(2m+ 2n)/2# > (2m—x), n variant de (m+-2) à (2m—1). 


z=m +2 


Nous en déduisons que : 


» m2D°?(m) = (m/20)(11m4 + 5m? L 4) + (m/10)(11m4— 5m? — 6)did; 41 
+ (m/10)(11m°— 35m? + 24)didiga. 


 mDi(m)Disi(m) = (m/60)(13m4— 5m? — 8)d} + (m/30) 

(13m4 + 5m + 12)didi +1 + (m/30)(13m4 + 35m? — 48)didiy 2. 
D 2D(m)Disotm) — (m/120)(mt — 5m? + 4)d? + (m/60) 

# (m4 + 5m? — 6)didi +1 + (m/60)(m4 + 35m? + 24)didi +9 


D'où il vient : 


m 


Di(m}? (33/40 + 1/8m°? + 1/20m4)K?53 + jm. 
Difm)Disatm) = (13/40 — 1/24m?— 1/30m4)K2S5 — 2/3(e4/m). 
Di(m)D;+o(m) = (1/80 — 1/48m? + 1/120m4)K2S3 + 1 /6(e%/m). 


m 
Lorsque m tend vers l'infini, les coefficients de K? dans les trois 
. relations précédentes tendent respectivement vers 0,825 ; 0,325 ; 0,0129. 
De plus, la valeur de K utilisée, correspondant à la longueur de la 
 sous-cellule, est plus faible que la valeur utilisée dans la méthode ordi- 
… naire, qui correspond à la cellule fondamentale. Pour ces deux raisons, 
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la diffusion vraie est plus faible. Il est, de plus, intéressant d'observer 
que le bruit de fond de mesure est diminué, puisque divisé par \/m. 


Étude du bruit de fond. — Afin de comparer les deux méthodes 
de détermination de la diffusion multiple que nous avons utilisées, 
nous avons étudié, de la même façon que précédemment, la variation 
de la diffusion parasite dans la méthode du centre de gravité appliquée 
aux mêmes (races. 


Fig. 8a. Fig. 8b. 


et 


et) 


0.20} 


0 1000 2000 
Squ 


e, 4) = à 
Fig. 8. — Variation de la diffu- 
sion parasite avec la longueur 
de cellule (Méthode du centre 
Al de gravité). k 
Sa. — Traces de protons de 
2,1 GeV. 
8b. — Traces de protons de 
6,2 GeV. ; 
Sc. — Traces de protons de 
27 GeV. 
CARE ee FR AR ee 
2000 6000 10.000 
Fis.#8c. ‘a ) 


= : 


à ; 
LES PARTICULES CHARGÉES DANS LES ÉMULSIONS NUCLÉAIRES 1359 


Nous observons tout d'abord que la proportion n des valeurs de D; 


supérieures à 4D;, qui était de l'ordre de 1 p. 100 dans la méthode 
ordinaire, est plus faible dans la méthode du centre de gravité. Ceci 


s'explique par le fait que la détermination des flèches, reposant sur un 


plus grand nombre de pointés, réduit l’importance des grands écarts 
dus, non à une diffusion simple, mais à une mauvaise évaluation des 
coordonnées. 

Dans les calculs théoriques de la véritable diffusion coulombienne, 
nous utiliserons la valeur de K sans coupure, correspondant à la lon- 
gueur de la sous-cellule, donnée par les courbes de Voyvodic et 
Pickup (28) ; l'emploi de K sans coupure s'explique par le fait que nous 


E] 


n'éliminons pas les d; supérieurs à 4d;, relatifs aux sous-cellules, la 
contribution des différents d; aux valeurs D; variant selon le rang de 
la sous-cellule à l’intérieur de la cellule fondamentale. Les éliminations 


- des D; supérieurs à LD; ne sont faites que dans le cadre des cellules 


L2 


fondamentales. 


Nous allons étudier la variation de la diffusion parasite en fonction 
de la longueur des cellules fondamentales S. Nous avons la relation 


suivante : 


Dim) = (33/40 + 1/8m? + 1/20m4)K2S3 + e?/m + eè 


(m désigne le nombre de sous-cellules). Pour déterminer les valeurs du 


bruit de fond e,, nous avons mesuré la moyenne des différences secon- 


- des pour des cellules de 50 y ou 100 4, pour lesquelles le bruit de fond 


est prépondérant. Les valeurs obtenues sont les suivantes : 0,20 x pour 


» es traces de 2,1 GeV ; 0,14 y pour celles de 6,2 GeV ; 0,07 u pour celles 


T2 


de 27 GeV. 


Les différences secondes utilisées sont celles obtenues après correction 


; de la distorsion. Les résultats sont donnés dans le tableau IV. 


L'examen de ces résultats et des courbes (fig. 8) montre que la diffu- 
sion parasite est sensiblement proportionnelle à la longueur de la 
cellule fondamentale. Dans la plaque de 2,1 GeV, elle est de 
0,172 + 0,006 y pour une cellule de 500 y ; dans la plaque de 6,2 GeV, 


“elle est de o,111 + o,ot1 w pour 500 y et dans celle de 27 GeV de 
“ 0,254 + 0,006 y pour 2 000 u. Ces valeurs sont plus faibles que celles 


:! 


L obtenues par la méthode ordinaire : leur rapport est sensiblement le 
* même que celui des valeurs théoriques de la diffusion coulombienne 


. calculées pour les deux méthodes de mesures. 


10 


SAT 


" 


De ces résultats, il ressort que le bruit de fond global (bruit de fond 
de mesures + diffusion parasite) est réduit par l'emploi de la méthode 
du centre de gravité dans des proportions plus importantes que la diffu- 


- sion coulombienne ; un même nombre de mesures faites sur une trace 


_ pente æ. Les valeurs de æ sont les suivantes : pour les traces de 
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Tagceau IV 


Traces de 2,1 GeV 


S | 500 1 000 | I 500 
LE 2. EE | - a =—_—— ——_—_— = | a _— — = = 
{NT ERREES 0,224 0,628 à 0,978 
DV IL) RER 0,161 0,455 | 0,836 | 
lire de 3 er 2e ee | . as | 


Traces de 6,2 GeV 


S 500 LL I 000 {4 | I 500 
| = 
D (u) 0,167 0,307 0,434 
Din (u) 0,065 | 0,185 0,339 
es (4). 0,139 0,247 0,268 
— 0,008 0,024 | + 0,063 
I 


Traces de 27 GeV 


| : 

S 2 000 4 000 6 ooou 8 coop 

D ee 0,287 0,661 1,025 1,597 
Din (u) : 0,144 0,408 0,750 1,154 
CAIRN 0,244 0,519 0,70 1,10 
-k 0,016 + 0,067 0:12 + 0,26 


des mesures étant en particulier fonction du rapport du bruit de fond 
global et de la diffusion coulombienne (22). | F ; 
Comme pour la méthode ordinaire, nous avons étudié avec plus de 
précision la variation de e, avec S. Ecrivons e, Sous la forme e, — ÆSt 
La courbe log,, e, en fonction de logo S (fig. 9) est une droite de 


conduit donc à une détermination meilleure de son énergie, la précision! 
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HE CGEV, TL — 1,09 L 0,03 ; pour celles de 6,2 GeV, & — 0,78 + 0,02 et 

celles de 27 GeV, &æ = 1,05 + 0,03. Remarquons que les valeurs de x 
ainsi obtenues sont un peu plus faibles que les valeurs correspondantes 
- données par la méthode ordinaire. 


LE [o] 


logig 22 
o 
log 
10 2 
© 


Unité de S =S00fL unité da S5=:2000;1 


l'unité de S2500[L 


El EX à 
030 048 060 Ps — 048 060 L 030 048 060070 
19, ] 109,9 S 109, S 
Fig. 9a. Fig. 9b:- | Fig. oc. 
Fig. 9. — Détermination de la loi de variation de e, 


avec la longueur de cellule (Méthode du centre de gravité). 


: -9a. — Traces de protons de 2,1 GeV. 
“ 9b. — Traces de protons de 6,2 GeV. 
9c. — Traces de protons de 27 GeV. 


. Étude de la différence troisième. — Dans une publication récente, 
I. Ya. Charnikov (7) et ses collaborateurs ont étudié la contribution de 
» la diffusion parasite dans la différence troisième ; la mise en évidence 
d’un rapport constant (6? — 10/3) entre le bruit de fond global dans D” 2 
- et D” leur a permis de l’éliminer entre les relations : 


D'2 — K?2S3 + e2 
D"? — 3/2K253 + pe2. 


Une telle élimination est-elle possible avec la méthode du centre de 
gravité ? 
_ Le calcul permet d'établir que : 


+ 4m{3 (m4 — 7m? + 6)didi +2. 


88 
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En évaluant les termes dus à la diffusion parasite dans D'(m)} 


et D'{m)? et en faisant leur rapport, il apparaît que dès que le nombre 
de sous-cellules est supérieur à 5, le rapport p? tend très rapidement ; 
vers une valeur constante égale à 40/33. Or, le rapport des diffusions ! 
vraies tend vers cette valeur, de sorte qu’une élimination de la diffusion 
parasite est impossible par cette méthode. 


Étude de la distribution des différences secondes. 


La courbe de distribution des différences secondes mesurées (done! 
affectées d’un bruit de fond de mesure) a été étudiée en l’absence de: 
diffusion parasite. C’est une courbe gaussienne jusqu’à environ AD; 
prolongée par une queue. 

Il est intéressant de savoir si cette distribution est affectée par la pré-} 
sence d’une diffusion parasite importante. Nous avons donc déterminé 
la distribution des différences secondes dans les cas suivants : 

1° Lorsque la diffusion parasite n’a pas la contribution la plus impor-! 
tante dans la différence seconde mesurée, la distribution reste sensible-: 
ment gaussienne. 

2° Lorsque la diffusion parasite est prépondérante, la distribution) 
n’est plus gaussienne, même pour des valeurs de D très inférieures à 4D: 
Il en résulte que la distribution de la diffusion parasite n’est pas gaus-| 
sienne. | 

Nous avons étudié les distributions des différences secondes mesurées! 
par la méthode ordinaire et la méthode du centre de gravité pour les! 
traces de 2,1 GeV et 6,2 GeV avec S — 500 y (illustrant le premier! 
cas : VAS + eîle, © 1,2) et pour les traces de 27 GeV avec! 
S — 2 000 (illustrant le second cas : A/K2S5 + eîlez 0,7). | 

Pour les traces de 2,1 et 6,2 GeV, nous avons porté le nombre N(D) 
de différences secondes comprises entre D — AD et D - AD en fonction| 
de D (fig. 10). Si nous ne tenons pas compte des différences secondes 
supérieures à AD, les histogrammes ainsi obtenus s'accordent assez bien 
avec une courbe gaussienne rapportée à la même surface et à la mêmt 
valeur moyenne. Pour une courbe gaussienne jusqu’à LD, le calcu 

. montre que le rapport D?/(D}? est égal à 0,496 x soit 1,56. Les valeut 
expérimentales de ce rapport sont en moyenne de 1,63 pour la méthod 
ordinaire (9) et de 1,60 pour la méthode du centre de gravité : ell 


montrent que la distribution n’est pas tout à fait gaussienne jus- 
qu'à AD. à 
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(div arb.) 


div, arb.) 


Fig. ro. — Distribution des différences secondes mesurées 


‘Traces de protons de 2,1 GeV 
104. — Méthode ordinaire. 
102. — Méthode du centre de gravité. 


= Traces de protons de 6,2 GeV : 


106. — Méthode ordinaire. 
10b’. — Méthode du centre de gravité, 


ee 
4 
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Pour les traces de 27 GeV (10), nous avons porté log:, N(D) en fonc- 
tion de D?. En effet, si la distribution est gaussienne : 


N(D) = N(0) exp. (— D?/rD?) 
soit : 


10819 N(D) = logs N(O) — D2/(2,307D?). 


Les points obtenus, qui devraient s'aligner si la distribution était 
gaussienne, s’écartent d’une droite dès que D devient supérieur à envi 
ron 2D. Les droites tracées (fig. 11) donnent des valeurs dé D corres: 
pondant aux valeurs de la diffusion parasite. 


109,4 N (D) 


N 


Te © 


Ro 4 2 

(D en div. arbitraires) (D en div. arbilraine: 
Fig. 114. Fig. 114. = 
L 5 

Fig. 11. — Distribution des différences secondes mesurées : 
Traces de protons de 27 GeV : | 
114 — Méthode ordinaire. 4 
114. — Méthode du centre de gravité. 


Lohrmann et Teucher (23) obtiennent un résultat différent : ils on 
trouvé que la distribution de la diffusion parasite s’écarte peu d’une 


distribution gaussienne. Biswas et ses collaborateurs (4) obtiennent un 
écart plus important. . 


LA 
+ 


4 


5 
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Détermination de l'énergie. 


L'étude précédente ayant mis en évidence la variation de la diffusion 
parasite et du bruit de fond de mesures, en fonction de la longueur de 
*ællule, pour les deux méthodes de mesures utilisées, nous pouvons 
léterminer, à partir de nos mesures, l'énergie des particules étudiées. 

Nous considérons que la diffusion parasite est proportionnelle à la 
longueur de cellule. 


1° Méthode ordinaire. — Si, pour une cellule de longueur S,, 
Nous avons : 


les relations correspondant à des cellules de longueur 2$,, 3$,, 4S9 
# 55, sont, en tenant compte de la variation de K avec la longueur de 
cellule : 


So) 
S 


DES) — 8,64 K°S5 + 5 L 4k2s2 
D(3 Fes 30,21 K?Sÿ + ei _ 9k2S5 


DAS 73,01/K2S0 5 ei L 164258 
D(5 ) — 148,4 K2S$ + 2 ts 251282, 


De te È 2 : - 
Par élimination du terme en ef entre ces relations, prises deux à 
deux, nous obtenons, par exemple : 


2 72 


D(2S5) D(So) __ 7,64 K?So 


— ea 
2 
350 3 


le la forme y = K?x + k2. La détermination de la pente de la droite 
jinsi tracée permet de connaître K? et, par suite, de calculer pBe 
: 


Hig. 12). 


. 0 Méthode du centre de gravité. — Nous pouvons utiliser le 
procédé précédent ; seules, les relations sont différentes. Elles s’écrivent 
sous la forme générale : 
D DinS) = KA{nS0} + eifn + k(nS5)? 
F 

Ces déterminations ont été faites avec : 
3 So— 500u, s= 50 pour les traces de 2,1 GeV; 
4 So—= 300, s — 100 pour les traces de 6,2 GeV; 
Sy = 2000 p, s — 500 y pour les traces de 27  GeV. 
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Fig. 12. — Détermination de l’éner 
Traces de protons de 2,101Ge Vi: 

12a. — Méthode ordinair 

le texte). 

124. — Méthode du centre de gravité. . 

Traces de protons de 6,2 GeV : À 

120. — Méthode ordinaire. : 

12° — Méthode du centre de gravité. 


gie des particules étudiées : 


e (x est défini par les relations données dans 


= 
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Fig 13. — Détermination de l'énergie 
des traces de protons de 27 GeV. 
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Nous pouvons utiliser 
une autre méthode. Pour 
des cellules très petites 
(100 u), la moyenne des 
différences secondes ne 
comprend que le bruit de 
fond qu'il est ainsi facile 
de déterminer. Les rela- 
tions données précédemment 
se mettent sous la forme : 


D'{n5,)° = D(nSo) — ein 
— K2{n5,}$ + k?(nS,)?. 


La courbeobtenue (fig. 13) 
en traçant D'(nS,)?/n? en 
fonction de n est une droite 
de pente K2Sÿ et d’ordonnée 
à l’origine k2S$. Nous avons 
appliqué cette méthode aux 
traces de 27 GeV avec 
Sy = 2 000 y et s — 500 pu. 
La courbe donne une diffu- 


de" 


rh agrus dm 
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sion parasite de 0,238--0,006 y et une diffusion multiple de 
0,154 + 0,008 y pour une cellule de 2 000 4. L'énergie correspondante 
est de 25,2 + 1,3 GeV (10). 

Les valeurs de KSÿ/*, du pBc et de l'énergie obtenue par la première 
méthode d'élimination pour la méthode ordinaire et la méthode du 
centre de gravité sont données dans le tableau V. 


Tagzeau V 


| 
Méthode ordinaire 
Longueur real > 
de traces (em) SG nie pee EN 
. 21 GeV 38 0,177 2,96 
Sy = 500 4 + 0,017 + 0,28 
6,2 GeV 20 0,068 77 
Sh— 500 1 > + 0,005 + o;6 
27 GeV 70 0,146 30,6 
So = 2 000 + 0,033 +070 
Méthode du centre de gravité 
2,1 GeV 20 0,140 
: ; 3:14 
Sy = 500 | + 0,010 HO, 22 
8 — 504 | 
6,2 GeV 20 0,0 
»059 7,8 
So = 5004 + 0,008 + 0,9 
8 — I00H | 
> l 
27 GeV To | 0,156 204 
Sy = 2 000 | + 0,026 RAI 
É-DLEOoU | t 


Nous obtenons en mo s l 1 | 
yenne les énergies suivantes : 2,37 + 0,15 Ge, 
6,9 E 0,5 GeV et 26,6 + 2,4 GeV. Ces résultats sont en accord ‘4 


à LA . » Ca \ 
les ee de l'énergie déterminées au cours de l'exposition, soit. 
: i eh 6,2 Gev et 27 GeV. Ils constituent ainsi une confirmation de” 
ae e variation de la diffusion parasite que nous avons mise en 

ence. 
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Applications des deux méthodes. 


Etant donnée une trace de grande énergie, ayant dans une émulsion 
un parcours assez long pour que le nombre de cellules de mesures soit 
suffisant, nous pouvons déterminer son énergie avec une assez bonne 
précision. 

Deux méthodes sont possibles : 

1° Nous pouvons mesurer la diffusion multiple pour les cellules de lon- 
gueur S, 25, 35, 4S et en déduire le p£c puis l’énergie par une cons- 
truction graphique, analogue à celle que nous venons d’exposer. Cette 
méthode peut être utilisée si le nombre de cellules est suffisant (en parti- 
culier, si nous étudions les particules d’un faisceau sensiblement mono- 
énergétique). 

2° Nous pouvons chercher à déterminer la diffusion parasite de la 
partie de l’émulsion avoisinant la trace à étudier, en mesurant la diffu- 
sion multiple de traces d'énergie connue et suffisamment élevée. Ceci 
est réalisable avec des émulsions exposées à un faisceau de particules 
d'énergie bien définie. 

Nous avons appliqué cette dernière méthode à l'étude d’une interac- 
tion produite par une particule de très haute énergie dans une émulsion 
exposée au faisceau de protons de 27 GeV du CERN. 


Applications de la méthode du centre de gravité. 


1° L'étude comparative précédente des deux méthodes de détermina- 


. tion de la diffusion multiple a mis en évidence certains avantages de la 


méthode du centre de gravité : pour une même trace et une même lon- 
gueur de cellule, réduction du bruit de fond de mesures, distribution 
des différences secondes mesurées plus proche d’une distribution gaus- 


sienne. 
Il en résulte une augmentation de la précision donc une détermination 


- meilleure de l'énergie. 


? 


2° Au laboratoire, la méthode du centre de gravité a permis à 
C. Simonin et Tsai-Chü (30) d'étudier des traces inclinées par rapport 


- au plan de l’émulsion et d'énergie suffisamment faible. 


La longueur de trace étudiée étant, de toute évidence, très limitée 


dans chaque émulsion traversée, le choix d’une petite longueur de 
cellule s'impose pour améliorer la précision statistique des mesures. 


Toutefois, cette longueur de cellule ne peut être réduite au-dessous 
d’une certaine valeur pour laquelle le rapport du signal et du bruit de 
fond est trop faible. L'application de la méthode du centre de gravité 
permet alors, pour une même longueur de cellule fondamentale, d’aug- 
menter la valeur de ce rapport. Par conséquent, la longueur minimum 
de la cellule fondamentale peut être réduite, donc la précision statisti- 


que augmentée. 


1484 
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TROISIÈME PARTIE 


APPLICATION À L’ÉTUDE 
D'UN ÉVÉNEMENT PRODUIT PAR UNE PARTICULE 
DE GRANDE ÉNERGIE 


Nous nous sommes proposé d'étudier un événement produit par une 
particule de très grande énergie, à l’aide des méthodes de détermination 
de la diffusion multiple et des procédés d'élimination de la diffusion 
parasite, exposés dans la seconde partie. 


Choix de l’événement. 


L'événement étudié a été repéré dans une plaque nucléaire apparte- 
nant à un paquet de 50 émulsions G5 de 10 cm X 20 cm X 600 y, exposé 
au faisceau de protons de 27 GeV du synchrotron du CERN. La quantité 
de mouvement de ces protons est assez bien définie autour de la valeur 
28 GeV/c. 

Le faisceau étant très sensiblement parallèle au plan de l’émulsion et 
à sa longueur, les particules qui le constituent ont, dans l’émulsion, 
un parcours suffisant pour permettre, en particulier, des mesures de 
diffusion multiple. 

Nous avons repéré, à l’aide d’un microscope Koristka du type R4, 
une étoile produite par une particule primaire dont la trace, au minimum : 
d'ionisation, a la direction du faisceau ; cette étoile est située à 5,5 cm 
de l'entrée du faisceau et à environ 50 y de la surface de l’émulsion. 

Nous avons choisi cet événement pour les raisons suivantes : 

1° En plus de 3 branches au minimum d’ionisation, il ne contient que 
des branches d’évaporation. L'absence de traces grises prouve qu'il n’y 


a pas d'interaction secondaire de grande énergie des particules émises. 
à l'intérieur du noyau. 


29 Les traces secondaires au minimum d'ionisation sont dirigées vers 
l'avant et s’écartent peu de la direction incidente de la particule primaire. 
Il semble, par suite, possible de comparer cet événement aux « jets » 
produits par les particules de très grande énergie du rayonnement 
cosmique. 

3° La situation de l'étoile dans l'émulsion et sa configuration ont 
permis de l’étudier assez complètement. » 
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En effet, la trace primaire et deux des traces secondaires au minimum 
d'ionisation ont, dans l’émulsion, une longueur suffisante pour per- 
mettre des mesures de diffusion multiple. La 3° trace secondaire sort de 
l’'émulsion après un parcours de 1,2 mm; bien qu’elle ait la direction 
générale du faisceau, son inclinaison par rapport au plan de l’émulsion 
a permis de la suivre dans la plaque suivante. 

Les branches d’évaporation ont été suivies jusqu’à leur extrémité et 
leur longueur a pu être déterminée. 


Mesures. 


L'événement étudié comporte 3 branches fines au minimum d’ioni- 
sation, 6 branches noires et un noyau de recul (fig. 14). Les mesures 
ont été faites à l’aide d’un microscope Koristka, du type R4, équipé, 


Fig. 14. 
à F ra Primaire 
Schéma de l'étoile. 


pour les déterminations de longueurs et de granulation d'un objectif x 55 
et d’une paire d’oculaires X 16 et pour les mesures de diffusion multiple 
- d’un objectif X 100 et de l’oculaire à réticule déjà utilisé. 


10 Distribution angulaire des branches. — Nous avons déterminé 
l’angle que fait chaque trace secondaire avec la trace primaire. Si 0 désigne 
l’angle du primaire et de la projection de la trace considérée sur le 
plan de l’émulsion (dans lequel se trouve la trace primaire) et @ l'angle 
de la trace avec ce plan, l’angle « que fait la trace avec le primaire est 
donné par la relation : 

cos « — cos Ô.cos ®. 


Les résultats des mesures et des calculs sont donnés dans le tableau VI. 


20 Étude des branches noires. — Les traces noires ont été suivies 
- jusqu’à l'arrêt. Leur longueur a été déterminée. Nous en avons déduit 


l'énergie des particules en supposant qu'il s’agit de protons. Les résul- 
tats sont donnés dans le tableau VIT. 
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3° Étude des branches fines et de la trace primaire. — Nous 
avons étudié ces traces à partir des déterminations de leur diffusion 


multiple. 


TaBzeau VI 


| . | | Nombre I/I 
| Traces Ionisation | 0 œ de paquets/100 ji, p 
| — | 
| K | | 
Primaire Minimum | | 156226, 0:19 
| I Noire | 1972 0 2268268] 
| 2 Noire (SP LE 300301 
| 3 Noire LS ONE 95°2 
4 | Minimum | 17808 | 17824 | 15,53 + 0,13 0,994 + QE 
5 | Minimum | 170°4 ETS MITA; 6 NO T3 0,932 + ee 
| 6 | Minimum | 17024 17400 | 15,96 + 0,80 1,022 + 0,05 | 
| 7 | Noire | 161% T59°2 
| 8 Noyau Recul | 123°9 | 123°9 
| 9 Noire | ETE900 NRC 6°20n] 
10 Noire | 4929 4929 | 
2 à 2 = 
‘Tagzeau VII 
AR, Ta Fons 
| N° des traces | Longueur (x) Energie (MeV) , 
| L 312 | 7 
| 2 T2 15 
| 3 116 | 317 
| 7 | 539 9,9 
| 9 832 12,6 
| "e 190 54 | 


Parmi ces traces, l’une d’elles (trace n° 6) présente une diffusion | 
multiple assez importante : nous avons donc utilisé la méthode de la” 
flèche avec des cellules de 50 y et 100 y, en éliminant le bruit de fond de 
mesure de la manière habituelle et en négligeant la diffusion parasite, 
extrémement faible pour de petites longueurs de cellules. Les mesures 
ont été faites sur une longueur totale de 7,4 mm. Nous avons obtenu. 
pour pfc une valeur de 0,55 + 0,07 GeV. La trace étant au minimum 
d’ionisation, il ne peut s'agir d’un proton, mais d’un méson + d'énergie 
0,44 + 0,06 GeV. 

La trace primaire et les 2 autres traces secondaires au minimum 


d'ionisation (traces n°5 4 et 5) sont, au contraire, des traces de grande 
énergie. Q 
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… L’uuhisation de cellules de longueur 500 4, 1 000 u et 2 000 y étant 
indispensable, il a été nécessaire de déterminer avec soin le bruit de fond 
global correspondant à chaque longueur de cellule (bruit de fond de 

mesures et diffusion parasite). Pour l’évaluer, nous avons mesuré la 
diffusion multiple de 4 traces du faisceau de protons de 27 GeV, choisies 
dans le voisinage de l’événement étudié : en moyenne, à 25 y dans le 
sens de la profondeur et 1 mm dans le sens horizontal. En supposant 
que les déformations de l’émulsion puissent être considérées comme 
constantes sur une petite distance dans l’émulsion, nous pouvons 
admettre que le bruit de fond global des traces à étudier est le même 
que celui des traces du faisceau mesurées dans les mêmes conditions. 

Nous avons appliqué la méthode ordinaire à 8 cm de traces primaires 
avec des cellules de 500 y, 1 000 y et 2 000 y et la méthode du centre 
de gravité à 2 cm de traces avec des cellules de 500 y et 1 000 p. 
Après élimination de la diffusion coulombienne, calculée théorique- 
ment, nous déduisons de nos mesures les valeurs du bruit de fond 


- global: 


ÿ: 


: Cellules 500 y I 000 p 2 000 
+ e(u?) MO 0,009857  0,010338  0,020238 
MCG 0,003983 0,00885 7 — 


Les valeurs du pfic des traces à étudier sont données dans le 

tableau VIIL; leurs moyennes pondérées sont respectivement, p£c = 11,4 

… — 1,7 GeV pour la trace primaire, pfic — 5,9 + 0,2 GeV pour la 

* trace 4, et pBc= 1,7 + 0,2 GeV pour la trace 5. 
; 


;. : TaBzeau VIT 


A = - = 
| pBe (GeV) 
: | | 180 Ve 
j Longueur cu E Méthode du centre 
ee mesurée Méthode ordinaire de gravité 
, (mimi) 
| 
% | 500 I 000 2 000 4 500 | rx ocoou 
| == 8,4 14,9 9 12,2 
Trace 31 
primaire + 3,6 Er 8,6 20; + 20;8 
Trace 4 20 k sys 6,0 4,8 54 7:2 
Æ 2,3 CE D 150 Æ 1,9 + 3,2 
| 1,0 1,6 242 I,4 1,9 
MD uen red cle ie gl Los | des 
l 
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Les fluctuations et les erreurs statistiques sont très grandes : elles 
sont dues, d’une part, au petit nombre de cellules qu’il a été possible 


Aa 


de mesurer, d’autre part, spécialement pour Ja trace primaire, à la forte. 


proportion de bruit de fond. 


Discussion des résultats. 


Il s’agit de déterminer le type d'interaction qui a pu se produire et de 
définir la nature des particules. 


19 Nature de la particule primaire. — L'étude de la trace primaire 


a montré qu'elle a la direction du faisceau mais que son pc est très 
inférieur à la valeur la plus probable du pc des protons du faisceau. 
Ceci nous a amené à faire les hypothèses suivantes : étant donné que la 
proportion des protons d’une dizaine de GeV est pratiquement nulle 


dans le faisceau, il est plus probable que la particule considérée soit un 


méson x de contamination du faisceau. Il n’a, toutefois, pas été possible 
de vérifier cette hypothèse en suivant la trace jusqu'à l'entrée du faisceau 


à 5,5 cm de l'étoile ; en effet, la trace sort de l’émulsion à 3,1 cm de” 


l'étoile et sa direction et sa granulation ne permettent pas de la retrou- 
ver dans l’émulsion contiguë. 

On peut aussi supposer que la trace primaire est celle d’un méson + 
de grande énergie créé dans l'interaction d’un proton du faisceau, à 
moins de 2,5 cm de l’entrée du faisceau. Cependant, le libre parcours 
moyen d'interaction des protons de 27 GeV dans l’émulsion étant de 
l’ordre de 37 cm, l’éventualité d’une interaction à moins de 2,5 cm de 
l'entrée semble peu probable. 


L'énergie du méson x est de 11,3 + 1,7 GeV, celle d’un proton de 
même pc serait de 10,5 + 1,7 GeV. 


20 Étude de l’interaction. — Les interactions de grande énergie ont 


été étudiées dans le rayonnement cosmique (27). On peut considérer 


l'interaction de la particule primaire avec un noyau de l’émulsion 
comme une interaction avec un nucléon ; l'absence de traces grises 
exclut la possibilité d’une seconde interaction avec un autre nucléon 
du noyau considéré. Les particules émises sont surtout des mésons x 


chargés ou neutres, les chargés étant à peu près deux fois plus 


nombreux que les x°, d’après le principe d'indépendance de charge. 
Lors de cette interaction, le noyau est excité et des nucléons de 
faible énergie sont émis. Nous avons évalué l'énergie des branches 
d'évaporation visibles, en tenant compte de l'énergie de liaison des 
nucléons dans le noyau ; l'énergie des neutrons émis a été évaluée à 
1,9 fois l'énergie des branches visibles. L'énergie ‘totale ainsi obtenue 
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est de 250 MeV ; elle est très faible par rapport à celle du méson 
primaire ; nous pouvons donc, sans erreur importante, considérer 
uniquement les traces au minimum d'ionisation (analogue à un jet). 
Ces traces s’écartant peu de la direction du méson incident, nous 
pouvons nous ramener à l'étude d’un phénomène à une dimension. 
| Nous avons envisagé les différentes interactions possibles : les 
interactions r+ + p sont à éliminer, car le nombre de particules 
secondaires chargées, dans ce cas, serait pair, d’après le principe de 
conservation de la charge. 

Compte tenu de la proportion relative des mésons r+ et n°, les 
interactions x+ + x peuvent être d’un des types suivants : 


Rt+n = rmt+n +p+irm (1) 
avec échange de charge entre le x incident et le neutron 
TEkn rm +rt+kri tnt. (2) 


Nous avons appliqué à ces réactions les lois de conservation de 
l'énergie et de la quantité de mouvement et déterminé ainsi l'énergie 
et la quantité de mouvement des particules neutres. 

S'il n'existait qu’une seule particule secondaire neutre, elle devrait 
avoir une masse très nettement supérieure à celle du neutron, ce qui 
exclut la réaction (1). 

S'il y a 2 particules secondaires neutres, les trois traces secondaires 
au minimum d'ionisation sont des traces de mésons x ; ceux-ci 
ont respectivement pour énergie 5,8 +o,2 GeV ; 1,6 + 0,2 GeV et 

0,44 + 0,06 GeV. Nous avons alors calculé la quantité de mouvement 

_et l'énergie du neutron et du méson x° compatibles avec la réaction (2). 
Nous obtenons les résultats suivants dans le système du laboratoire : 
le neutron, dirigé vers l'avant, aurait une quantité de mouvement 
p = 3,5 + 2,2 GeV/c et une énergie E — 2,7 + 2,1 GeV ; le méson m, 
dirigé vers l’arrière, aurait une quantité de mouvement : 


p = 0,24 + 0,05 GeV/c 


et une énergie E — 0,14 + 0,04 GeV. 

Les interactions de mésons x de grande énergie avec des nucléons 
commencent à être étudiées et interprétées par différents auteurs (2) 
(19) ;on peut considérer que les interactions sont dues, d’une part, à des 
collisions centrales r-nucléon, d'autre part, à des collisions périphé- 
riques du x incident avec les mésons x virtuels du nuage mésonique 
entourant le nucléon cible. Des expériences réalisées sur le faisceau de 
r= de 7,3 GeV du synchrotron de Dubna (19) ont montré qu'un tiers 
des interactions peuvent être considérées comme des collisions périphé- 
riques. Dans les collisions périphériques, la valeur de la quantité de 
mouvement transversale échangée est faible et, dans le système du 


Ke 
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laboratoire, les particules relativistes sont émises approximativement | 
dans le prolongement de la particule incidente. Des 

L’interaction étudiée est donc, très probablement, du type périphé- 
rique représenté par le schéma (2). Les trois traces secondaires ai 
minimum d’ionisation, dirigées vers l'avant, caractérisent un « trident »; 
c’est avec des mésons x l’analogue du trident produit par un électron 
de grande énergie (29) : l’électron incident est diffusé et une paire 
et-e- de grande énergie est créée. 


Conclusion. 


Nous avons pu, grâce à l'emploi des méthodes de détermination de 
la diffusion multiple et d'élimination de la diffusion parasite, étudier 
un événement intéressant, produit par une particule de grande énergie: 

Il nous a été possible de déterminer l’énergie de la particule primaire 
avec une précision suffisante pour la distinguer des protons de 27 GeVs 
du faisceau. 


CONCLUSION 


Nous avons appliqué les méthodes de détermination de la diffusion 
multiple à des traces appartenant à des domaines d'énergies extrême- 
ment différentes. 

Pour des particules en fin de parcours, donc d'énergie très faible, 
nous avons montré qu'il est préférable de remplacer la méthode de la 
flèche, couramment utilisée pour les énergies moyennes, par la méthode 
de la tangente. En effet, la méthode de la flèche n’est utilisable que si 
la trace étudiée fait avec l'axe de référence choisi un angle très petit 
pouvant être assimilé à sa tangente ; il faut donc qu’elle conserve une 
direction à peu près constante sur toute la longueur mesurée, un chan- 
gement d’axe de référence en cours de mesures ne pouvant être que la. 
source d'erreurs supplémentaires. La méthode de la tangente supprime 
cet inconvénient. 

Nous avons appliqué cette méthode à des traces de mésons x d'énergie 
comprise entre 6 et ra MeV afin de déterminer la valeur de la constante 
de diffusion multiple. Nous avons comparé la valeur obtenue à celle 
donnée par les courbes de Voyvodic et Pickup pour la méthode de la 
flèche. Aux erreurs d'expérience près, ces deux valeurs sont identiques. 
Il en résulte la possibilité d'utiliser les courbes de Voyvodic et Pickup 
aussi bien pour la méthode de la flèche que pour la méthode de la 
tangente. 


Dans le domaine des grandes énergies, la très faible diffusion mul- 
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tiple des traces impose l'emploi de cellules de dimensions importantes. 
Une fois la distorsion éliminée, les mesures restent entachées, non 
seulement de l’erreur due au bruit de fond habituel, indépendant de la 
longueur de cellule, mais d’une erreur supplémentaire, la diffusion 
parasite, due aux dislocations de l’émulsion, qui varie en fonction de 
la longueur de cellule. Quelle que soit la méthode de mesure utilisée, 
la connaissance de la loi de variation de ce terme est indispensable 
pour permettre une détermination valable de l’énergie des particules 
étudiées. 

Nous avons comparé les résultats obtenus avec la méthode classique 
de la flèche et avec la méthode du centre de gravité. Dans les deux 
cas, la diffusion parasite est, en première approximation, proportion- 
nelle à la longueur de cellule. 

Nous avons mis en évidence les avantages de la méthode du centre 
de gravité : le bruit de fond est diminué, la précision des mesures 
augmentée. 


Nous avons, par les deux méthodes, obtenu une détermination 
valable de l’énergie de plusieurs traces produites dans des émulsions 
par des faisceaux monoénergétiques de protons fournis par le bévatron 
de Berkeley et le grand accélérateur du CERN. Les résultats obtenus 
nous permettent ainsi de montrer que les méthodes de détermination 
de l’énergie à partir des mesures de diffusion multiple demeurent 
applicables dans le domaine des énergies atteintes par les grands accé- 
lérateurs. 
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CONTRIBUTION A L’ÉTUDE 
DE LA DIFFUSION RÉSONNANTE 
DES PHOTONS DE FREINAGE 


Par Anpré BUSSIÈRE pe NERCY 


» 


x INTRODUCTION 


…_ L'étude des états excités des noyaux constitue l’une des bases expé- 
- rimentales les plus importantes de notre connaissance de la structure 
nucléaire. Dans le domaine d'énergie d’excitation correspondant à des 
- niveaux discrets, la diffusion résonnante des photons est un moyen 
e.. me ne ; 
… d'investigation très efficace : on peut en effet déterminer, par l’étude 
- des photons diffusés à la résonance et de leur distribution angulaire, 
… les caractéristiques des niveaux excités correspondants : énergie d'exci- 
…_ tation, spin et multipolarité des rayonnements ; on peut également 
- obienir, par des mesures d'absorption à la résonance, les largeurs 
… radiatives et totale de niveau, ce qui conduit, par l'intermédiaire de la 
* relation d'incertitude, à la détermination de vies moyennes très courtes 
n et inaccessibles par mesure directe. 
- A plus haute énergie, au-dessus des seuils d'émission de particules, 
les niveaux.excités deviennent de plus en plus nombreux et de plus en 
plus larges, de sorte que le concept de niveau « discret » n’est plus 
applicable, sauf peut-être dans quelques noyaux légers. On observe 
 expérimentalement que la section efficace d'absorption en fonction de 
l'énergie se présente sous la forme d’une résonance très large, dont 
… l'énergie au maximum décroît lentement avec le numéro atomique du 
noyau : c'est la résonance géante dipolaire, due à l'excitation dipolaire 
» électrique des noyaux par les photons. L'étude expérimentale de la 
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diffusion des photons dans cette région nous renseignera donc directe- 
ment sur la nature et les propriétés de cette « résonance géante ». 

Avec le faisceau de photons de freinage produit par un bétatron, 
nous avons pu mettre en évidence la diffusion résonnante parmi les 
autres interactions, souvent plus intenses, des photons avec la matière: 
Nous avons ainsi étudié trois niveaux « discrets » de 12C, Mg et 2851, 
dont nous avons déterminé les caractéristiques : énergie, spin et lar: 
geurs. D'autre part, nous avons étudié la résonance géante dans (4 
My; ?7A], Si, %1P, Ca, Ta et 20B1 et obtenu ainsi des informations sur 
la contribution des résonances étroites dans la section efficace d'absorp= 
tion et sur la ditfusion inélastique. Enfin, la forme de la distribution 
angulaire des photons diffusés nous a permis de vérifier le caractère 
dipolaire de la résonance géante et de déterminer la polarisabilités 
scalaire ou tensorielle, du noyau. 


CHAPITRE PREMIER 
Diffusion résonnante. 


Pour l'étude des niveaux nucléaires par diffusion résonnante, nous 
disposons de plusieurs « sources » de photons. 

On peut utiliser les photons monoénergétiques (largeur l'), provenant 
de la désexcitation d'un niveau d'énergie E, du noyau « source », pour 
exciter ce même niveau dans le noyau « diffuseur ». Malheureusement, 
l'énergie de recul, Ex — Eÿ/2Mc?, du noyau de masse M à l'émission 
et à l'absorption, est bien supérieure, en général, à la largeur du 
niveau en question, il ne peut donc y avoir résonance. Pour compenser 
ce recul, plusieurs méthodes utilisant l’effet Doppler ont été employées 
jusqu'ici (1) (2) (3) : élargissement de la raie par chauffage de la source: 
déplacement de la raie par un mouvement mécanique de la source, pañ 
le recul après une désintégration 8 ou y ou après une réaction 
nucléaire, émission + sans recul (effet Müssbauer (4)). Mais toutes ces 
méthodes sont inutilisables au-dessus de 8 MeV, car le recul devient 
trop important. 

On peut aussi employer les photons d'énergie variable provenant: 
soit d'une diffusion Compton (5), soit d’un spectre de freinage ave 
coïncidence e-y (6), soit de l’annihilation en vol des positons (7). 

Finalement, la méthode la plus simple consiste à utiliser un spectré 
continu de photons de freinage, qui comprend des photons de toutes les 
énergies de o à E», énergie maximum du spectre utilisé. C’est cette 
méthode que nous avons employée, car elle permet d’exciter tous le 
noyaux à des énergies allant jusqu’à En — 34 MeV, énergie maximun 
du bétatron dont nous disposions. , 
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10 Historique. 


Suggérée par L. I. Schitf (8), en 1946, la diffusion résonnante des 
photons de freinage par les noyaux n’a pu être observée qu’en 1954 


… par E. G. Fuller et E. Hayward (9) (10), après les premières tentatives 


de E. R. Gaertner et G. L. Yeater (11). Plusieurs expériences de diftu- 
sion inélastique avaient été réalisées auparavant en étudiant la forma- 
tion d’isomères de basse énergie (12) dans l’indium (13), l'or (14}, 
l'argent (15), le praséodyme (16), le rhodium (17) et le krypton (17), 
après irradiation par un faisceau de photons de freinage. Dans leurs 
expériences, Fuller et Hayward, utilisant le rayonnement de freinage 
d'un bétatron, étudiaient les photons diffusés à 120° dans une bande 
d'énergie AE = 0,1 X Em, au voisinage de l’extrémité du spectre 
d'énergie maximum E», à l’aide d’un spectromètre à scintillations. Ils 
 observaient dans la section efficace de diffusion, deux maxima en géné- 


» ral, l’un, situé au-dessous du seuil d'émission de particules, correspon- 


À 


dant à l'excitation de niveaux « individuels », l’autre correspondant à 
l'excitation de la résonance géante. L'étude des niveaux individuels a 
été poursuivie ensuite par Fuller et Hayward (18) (19), E. L. Gar- 
win (20), L. Cohen, R. A. Tobin et J. McElhinney (21) (22) (23), 
F. D. Seward et al. (24) (25), E. C. Booth (26) (27), E. F. Kennedy et 
W. C. Miller (28), V. J. Van Huyse et G. J. Van Praet (29) et O. Beck- 
man et R. Sandstrôm (30), les quatre dernières équipes travaillant à 
basse énergie, E < 3 MeV. Nous avons, pour notre part, étudié trois 
résonances dans 2C, Mg, #8S1 (31) (32) (33). La résonance géante a été 
étudiée depuis par Fuller et Hayward (34) (35), particulièrement pour 


» quelques noyaux lourds déformés et par A. S. Penfold et E. L. Gar- 


win (36) pour certains noyaux légers. Nous avons étudié la résonance 
géante dans les noyaux légers 2C, Mg, ?7Al, Si, SP et Ca (37) et dans 


+ deux noyaux lourds 181Ta et 209Bi. 


L 


20 Niveau individuel. 
_ a) Section efficace. — Pour un niveau individuel, la section efficace 
d'absorption résonnante est donnée par (38) : 


to Ty (ET) 
23 +1) T (E? cr E2)" + F2]? 


Ga(E) = 47 2 (1) 


ne. longueur d'onde rationalisée des photons d'énergie E,. 
0 


E 

E, : énergie d’excitation du niveau. 

J, : spin de l’état fondamental. 

J : spin du niveau excité. 

y, : largeur radiative partielle vers l’état fondamental. 
T : largeur totale du niveau. 
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HS AVR < 
Dans le cas d’un niveau très étroit, nous avons E = E,(1 + e) et nous 
obtenons la formule de Breit et Wigner pour une résonance (39) : 


(2J nn) F,,7 
{ 


= 2 Ù : 
Sa(Ë) = rx ; 2J5 + 1) (Eo — E)? + L2/4° @) 


La section efficace de diffusion élastique est alors (38) : 


Le (3) 


Si on intègre sur toute la résonance, nous trouvons facilement la section 
efficace intégrée : 


> 2(J Sr il 0 
J'outE)dE = 27% en 0 DR ; (4) 
b) Largeur radiative. — D. H. Wilkinson (4o) a rassemblé les 


résultats sur les transitions radiatives dans les noyaux légers, en les 
comparant aux largeurs théoriques de V. F. Weisskopf (41), l'y, calcu- 
lées à partir du modèle à particule indépendante : 


lw(E;) = 0,1 1A2/3E; et l'w(M;) = 0,02 1E} eV. (5) 


En portant. | MP= LIT, pour les différentes transitions dipolaires. 
connues, 1l trouve des distributions à peu près continues : 

Pour les transitions M,-: 108<|M{2<1, 
valeur la plus probable : 0,032. 

Pour les transitions Ex 07 <M P<r0;: 4 
Valeur la plus probable : 0,15. 


c) Distribution angulaire. — La section efficace différentielle de 
diffusion élastique ou inélastique dépend du spin des niveaux et de la 
multipolarité des transitions. La distribution angulaire des photons 
diffusés est en effet analogue à une corrélation angulaire entre le photon 
incident et le photon diffusé. Partant de l’état fondamental de spin dJ;, 
on excite le niveau de spin J, par absorption d’un photon de moment 
angulaire L, ; ce niveau se désexcite ensuite, par émission d’un photon 
de moment angulaire L,, diffusé sous l'angle 0 par rapport au photon 
incident, vers un niveau de spin J,. La cascade correspondante s'écrit : 


J Lo L, 
(TEE APCE 


La fonction de corrélation angulaire dépend de Li, L,, J. Elle se meil 


sous la forme (42) : 


W(6) = 1 + A,P, (cos 6) EAP; (cos jee Er EI ACPe (cos 0) (6). 


soit. td 


é 


£ : ; 
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avec P, (cos 0) : polynôme de Legendre d'ordre pair. 
As Efl,, dé, d) X FL, J,, J). 


Ymax : le plus petit des trois nombres 2L,, 2L,, 2J. 


Pour les transitions dipolaires, qui sont les plus probables 
Pr 
0 1 : 


W(8) = 1 + A,P, (cos 8). (6’) 
On utilise plutôt une forme équivalente, normalisée à W (gu°) = 1: 
à W(6) = 1 + a cos? (. (7) 


La section efficace différentielle s’écrira alors : 


ER = ER (1 + a cos? 6). (8) 


Or la relation entre o et do/dQ est : 


lu ; do 
L 6 — for sin 0 (ra), d0 (9) 
_ c'est-à-dire : 
_{ do) (x + a/3) do 
Ze ir( ra), (x + acos? 6) arb(0)| Fo |, (10) 
avec b(6) — (1 + a/3)/(1 + a cos? 6). 

D Pour a — : : 
ne 167% I do 
; CES £ Ro (ui) 
4 
s 30 Résonance géante. 
1 Le modèle à particule indépendante et le modèle collectif ont été 


utilisés tous les deux pour expliquer la résonance géante. Pour Île 

modèle à particule indépendante (43), la résonance géante s'explique 
… par l'excitation dipolaire électrique d’un nucléon d'une couche, les 
» énergies des différentes transitions possibles ayant à peu près la même 
. valeur pour les différentes couches. Pour le modèle collectif (44) (45), 
la résonance géante s'explique par l’excitation dipolaire électrique d’un 
état dans lequel l’ensemble des protons oscille par rapport à l’ensemble 
des neutrons. Ces deux modèles expliquent l'énergie de résonance E, 
la largeur [ et la séparation AE entre les deux résonances pour les 
R noyaux déformés. D. M. Brink (46) a trouvé une relation entre le 
+ modèle en couches avec un potentiel d’oscillateur harmonique et le 

modèle collectif de M. Goldhaber et E. Teller : la fonction d'onde, 
. correspondant à l’état excité atteint après absorption d’un photon dans 


4 


: 
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la résonance géante, peut être interprétée, soit par les oscillations 
cohérentes des nucléons individuels, soit par une oscillation collective 
des protons par rapport aux neutrons ; ainsi, un même état peut être 
interprété avec les deux modèles, ce qui explique la similitude de leurs 
prévisions. Des modèles unifiés (47) ont été également utilisés pour la 
description de la résonance géante avec plus ou moins de succès. 


Relation de dispersion. — Le théorème optique (48) donne une 
relation entre la section efficace d'absorption et la partie imaginaire de 
l'amplitude de diffusion élastique vers l'avant : 


EH 


Sal 


ImR(0=0;E}= (12) 


ATX 
Cette amplitude de diffusion élastique vers l’avant possède certaines 
propriétés analytiques (49) qui permettent de calculer sa partie réelle 
en fonction de sa partie imaginaire. M. Gell-Mann, M. Goldhaber et 
W. Thirring (50) ont utilisé le principe de causalité pour généraliser la 
relation de dispersion de Kramers-Heisenberg (51). Pour l'effet photo- 
nucléaire, ils ont trouvé la relation entre la partie réelle et la partie 
imaginaire de l'amplitude de diffusion élastique vers l’avant : 


* 


E2 _ (© ImR(E’)dE’ 
Re[R(O — 0; E)—R(= 0; E= 0] = 2 P| peer (13) 


avec te représentant la partie principale de l'intégrale. 


R(6= 0, E = 0) = —(Z?e?/AMc?) —T, amplitude de diffusion 
Thomson nucléaire. 


En portant la valeur de ImR(8 — o ; E), tirée de l’équâtion 12, nous 
obtenons : 


© o4(E’)dE 


E? 


A partir de la section efficace d'absorption, nous pouvons donc calculer 
les parties imaginaire et réelle de l'amplitude de diffusion élastique 
vers l'avant. La section efficace différentielle de diffusion élastique est 


donnée par (52) : 
do 
(TR), = 1RO) (15). 
Pour 6 — o, nous aurons donc : 


(Gie=e;m= [0/4 fre Pate 4 


A basse énergie, Ê—0o, nous n'avons que la diffusion Thomson 
nucléaire par une charge Z de masse M (10) : : 
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(%) (2) ( Z2e? -£ + cos? 6) 
40/50 \4Q/; — \AMa 2 ; (17) 


\ / 


À haute énergie, E —> «, nous avons la diffusion Thomson nucléaire 
par une charge Z de masse Z (10) : 


do Z?e% \* A2 (r + cos’ 6) 
dO)r>% \AM@) 7? 2 ; (18) 


Nous pouvons alors faire plusieurs remarques : 

— La relation 16 ne s'applique qu’à la diffusion élastique seule. Si 
la section efficace expérimentale contient une certaine proportion de 
diffusion inélastique, la courbe calculée par la relation ci-dessus sera en 
désaccord avec la courbe expérimentale. 

— Nous devons faire ensuite une hypothèse sur o(E) qui est, en 


réalité, une valeur moyenne &(E) sur la fonction de résolution utilisée 
pour l'analyse de la section efficace : à partir d’une courbe d'activation 
obtenue avec un spectre continu de freinage, cette résolution est de 
l'ordre de 0,5 à 1 MeV. Si nous supposons que o4(E) varie peu avec 


l'énergie, o4(E) sera une bonne approximation de oœ(E) sur la fonction 
de résolution. Mais dans le cas des noyaux légers, on a observé une 
structure fine (53) qui indiquerait la présence de nombreuses résonances 


étroites : dans ce cas, o4(E) n’est plus une bonne approximation et la 

courbe calculée par la relation ci-dessus sera en désaccord avec la 
- courbe expérimentale. 
…._ — Cette relation ne s'applique directement que si les noyaux ont 
. tous la même orientation par rapport à la direction de polarisation du 
… photon incident. Nous devons donc faire une hypothèse sur la polarisa- 

bilité nucléaire : si nous supposons que cette polarisabilité est une quan- 
tité scalaire, c'est-à-dire que le moment dipolaire induit par le champ 
électromagnétique est indépendant de l'orientation relative du noyau et 
de la polarisation du photon, la relation s'applique sans difficultés. 
- Si, au contraire, nous supposons que la polarisabilité nucléaire est une 
… quantité tensorielle, c'est-à-dire que le moment dipolaire induit dépend, 
en direction et amplitude, de l'orientation relative du noyau et de la 
polarisation du photon, nous ne pouvons plus appliquer cette relation ; 
nous décrirons plus loin (chap. IV, $ 3), un modèle simple applicable 
dans ce cas. 

— Enfin, la relation 16 ne nous donne que la section efficace différen- 
‘tielle vers l'avant. Pour un angle 0 quelconque, il nous faut connaître 
la forme de la distribution angulaire. Dans le cas de la polarisabilité 
scalaire, nous trouvons facilement, comme pour la diffusion Thomson 


' 


nucléaire : 


3 (a)=() EH cos 0) (19) 


dQ Je \aNn/oc 2 
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Dans le cas de la polarisabilité tensorielle, il faut utiliser un modèle 
pour calculer cette distribution (chap. IV, $ 3). 

En résumé, la relation de dispersion nous permet de calculer la 
section efficace de diffusion élastique. La comparaison avec les valeurs 
expérimentales nous renseigne sur : 

— La diffusion inélastique. 

— La polarisabilité nucléaire. 

__ La distribution angulaire des photons diffusés. 


CHAPITRE Il 
Technique expérimentale. 


Nos efforts ont porté principalement sur l’atténuation maximum du 
mouvement propre du détecteur grâce aux différentes protections et sur 
la diminution des empilements par l'amélioration du cyele utile du 
bétatron. 

Notre dispositif expérimental est représenté figure 1. Les électrons 
accélérés dans le bétatron, frappent une cible « épaisse » de 1,5 mm de 
platine ; les photons de freinage ainsi créés, sont canalisés par deux 
collimateurs, l’un en plomb de 30 cm de longueur, l’autre en fer de 
77 cm de longueur, qui définissent un faisceau de 32 mm de diamètre 
à l'endroit de la cible. A la sortie du second collimateur, nous avons 
placé un aimant permanent pour éliminer les électrons du faisceau. Un 
mur de béton et paraffine de 230 cm sépare le bétatron de la salle 
d'expériences et le trajet des photons jusqu’à la cible se fait dans le” 
vide pour éviter la diffusion multiple du faisceau dans l’air. Le flux 

_de photons est mesuré par une chambre d’ionisation à parois épaisses 
de graphite. Un piège de béton et paraffine de 130 em évite toute” 
rétrodiffusion du faisceau vers la cible. Les photons, diffusés par la cible, 
sont détectés par un cristal de INa(Tl) de 125 mm de diamètre et 
203 mm de longueur, protégé par 10 em de plomb et 5 cm de paraffine 
borée, qui peut tourner autour de la cible de 40° à 1400 par rapport 


au faisceau incident. Les impulsions du détecteur sont analysées par 
un sélecteur d'amplitude à 50 canaux. 


19 Bétatron. 


a) Principe. — Nos expériences ont été effectuées avec le bétatron 
du Laboratoire de Synthèse Atomique et d'Optique Protonique. 
Le bétatron peut être schématisé sous la forme d’un transformateur, 
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intégrateur de tension, dont le secondaire serait une trajectoire électro: 
nique dans le vide. Le primaire, qui forme une self très importante, 
est mis en parallèle avec un banc de capacités de façon à former un 
circuit à haute surtension accordé sur 55 Hz, alimenté par un amplifica- 
teur symétrique. Les électrons sont injectés à 50 kV par un canon à 
électrons, lorsque le champ magnétique alternatif passe au voisinage de 
zéro. Ils sont accélérés pendant le quart de période où le champ croît 
en restant sur une trajectoire circulaire stable, puis sont déflectés et 
projetés (expansion) sur la cible quand le champ atteint sa valeur 
maximum. La cible freine les électrons qui perdent leur énergie en 
émettant un rayonnement y. On dispose donc, à la sortie de l'appareil, 
d'un faisceau de photons de freinage (Bremstrahlung), arrivant par 
impulsions de 10 ps toutes les 18 200 us, d'énergie comprise entre zéro 
et l'énergie des électrons au moment de l'expansion. 


b) Durée d’impulsion. — Durant notre travail, nous avons été 
amenés à modifier la durée d’impulsion du bétatron pour diminuer le 
taux d’empilement des impulsions provenant du détecteur. En effet, à 
chaque impulsion du bétatron, le détecteur fournit un très grand 
nombre d'impulsions, provenant principalement de photons de basse 
énergie produits par diffusion Compton (300 keV) ou par création de 
paire (510 keV) dans la cible. Comme nous le verrons plus loin, $ 3, 
le taux d’empilement varie comme le rapport : 


Durée d’impulsion du détecteur Tr 


Durée d’impulsion du bétatron 8 


Ayant réduit + au maximum, nous avons donc cherché à augmenter 0. 
La durée 0, correspondant au temps mis par le faisceau d’électrons pour 
balayer la cible lors de l'expansion, est directement liée à la pente du 
signal d'expansion. Ainsi, en réglant la phase et l’amplitude de ce 
signal (sinusoïde amortie). nous sommes arrivés, sans aucune modifi-* 


cation de l'appareil, à obtenir une durée d’impulsion 6 de 50 à 60 us 
au lieu de 10 ps. 


c) Étalonnage en énergie. L'énergie du bétatron, c’est-à-dire 
l'énergie maximum du spectre de photons, est rigoureusement propor- 
tionnelle au courant d’excitation commandé par un potentiomètre héli- 


coïdal (Hélipot). L'’étalonnage en valeur absolue (54), effectué avec les: 
seuils des réactions : 


PC(y; RAC LE; 18 78 LE 0;osMeY 
SCu(y, n Cu : E, = 10,83 + 0,02 MeV 


permet de déterminer l’énergie avec une précision supérieure à 1 p: 100. 


nm dé nf ts À : 2 


le dé dote nee +07 “ie RS 


VONT 


v - à 
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20 Mesure du flux. 


a) Chambre d’ionisation. — Nous avons utilisé, pour la mesure du 
flux de photons, une chambre d’ionisation à parois épaisses de graphite, 
calculée et réalisée par C. Schuhl (55). Elle consiste en un système plan 
formé d'une plaque de graphite de 18o mm de diamètre et 110 mm 
d'épaisseur au centre de laquelle se trouve une cavité d’air de 100 cm8. 
Cette chambre a été comparée (55) avec une chambre étalon « Victo- 
reen » : l'accord obtenu est tout à fait satisfaisant compte tenu des 
erreurs probables de calcul et d'étalonnage de la chambre de référence. 
La tension de fonctionnement est de 1 500 V (56). 


Amplificateur 
continu 


Entrée 
O 


100 Vm 


Fig. 2. — Schéma de l’intégrateur. 


b) Intégrateur. — Le courant fourni par cette chambre est ensuite 
mesuré à l’aide d’un amplificateur électrométrique. La quantité intéres- 
sante pour nos expériences n’est pas le courant instantané, mais la charge 
totale recueillie durant le temps de la mesure. Nous avons donc effectué 
un montage intégrateur de courant sur un amplificateur à condensateur 
vibrant de type classique, en remplaçant simplement la résistance 
d'entrée par une capacité à fort isolement, C, figure 2. Nous avons 
d'autre part utilisé une méthode différentielle pour éviter les fluctuations 
du zéro et la dérive de l’amplificateur : chaque fois que la charge 
de la capacité atteint une valeur prédéterminée, Qm = CV», on lu 
réinjecte, par l'intermédiaire d’un relais sensible, une charge étalon 
(G/100) X (100 V»), et la capacité peut se charger de nouveau. Un numé- 
rateur compte le nombre de réinjections, c'est-à-dire la charge totale 
recueillie par la chambre ; il commande en outre le départ et l’arrêt des 
mesures ou du bétatron. Nous pouvons ainsi mesurer des courants 
de 10-18 à 108 À avec une précision très supérieure à 1 p. 100. 
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c) Mesures absolues. — Pour les mesures en valeur absolue, on doit 
tenir compte de la réponse de la chambre au flux de photons : cette 
réponse a été calculée par Schuhl jusqu'à 50 MeV ; elle est normalisée, 
à un flux de 1 photon par centimètre carré et par seconde arrivant sur 
la paroi frontale de la chambre. Ces calculs sont donc valables lorsque 
la chambre est placée dans un flux homogène de photons, frappant toute 
la surface frontale. Dans nos expériences, après les différentes collima- 
tions, le diamètre du faisceau frappant la chambre était de 42 mm, ce 
qui exigeait un centrage précis, car la sensibilité dépend de l'endroit de 
la chambre frappé par le faisceau. Nous avons donc étudié la variation 
de la sensibilité en fonction du point d'impact du faisceau. Les mesures 
ont été effectuées avec un faisceau canalisé de 10 mm de diamètre, pour 
différentes énergies du bétatron. La sensibilité varie assez lentement 
jusqu’à un rayon de 4o mm et subit ensuite une brusque discontinuité, 
correspondant aux dimensions de la cavité d’air de la chambre (80 mm 
de diamètre). En intégrant ensuite sur toute la surface de la chambre, 
depuis R = o jusqu’à R — 90 mm, nous obtenons l'efficacité en fonction 
© du rayon du faisceau incident, c’est-à-dire la surface corrigée nS, cou- 
verte par un faisceau de rayon R. 4S varie très rapidement au début, 
dans la zone de la cavité d’air, et le reste de la surface n’apporte qu’une 
faible contribution. Pour un faisceau frappant toute la surface de la 
chambre, la surface corrigée nS est égale naturellement à la surface 
réelle, S — 254,5 cm?. nS est sensiblement indépendante de l’énergie 
maximum du faisceau de photons, sauf pour les faisceaux de faible 
diamètre. 

La charge recueillie par la chambre, Q(E,), est donnée par (57) : 


Em DAT 2 | 
QE) = | ,"R(ENN (Em ; E)EdE (cb) (1) 


avec R(E) : rendement de la chambre, en coulomb par MeV, pour 
1 photon incident sur la paroi frontale. * 

Nn(Fm ; E) : nombre de photons d'énergie E, par MeV, dans un spectre 
de freinage d'énergie maximum KE, incidents sur la 
chambre (moniteur), c’est-à-dire (57) : 


Q(E,,) 
FE) (2) 


: O(E,, ; E) 

Nr (Erm NE) fre 8) 
avec D(E,, ; E) : fonction sans dimensions ayant la même forme que la 
section efficace de Bremstrahlung. 

ÎmlE) : transmission des photons d'énergie E à travers tous 
les matériaux placés devant la chambre (doughnut, 
absorbant, cible, etc.). 

F(Em) : fonction de réponse de la chambre (moniteur), en cou- 
lomb par photon. | 
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Nous avons vu ci-dessus que : 


R(E) = À 


1S 


(cb/MeV) (3) 


où R'(E) est le rendement donné par Schuhl (55), pour un photon par 
centimètre carré incident sur la paroi frontale de la chambre. 
Nous obtenons donc finalement : 


Em, à 
F(En) = > |, "RE)O(Em ; E)/n(BdE. (4) 
Pour les calculs nous avons utilisé la relation : 
ES | 
F(En) = + D R(E)D(Em ; EYn(EYAE (4) 
0 


avec AE = 2 MeV. La précision obtenue en valeur absolue, compte tenu 
des différentes corrections, des incertitudes sur le spectre de freinage 
et des approximations sur l'efficacité de la chambre, peut être estimée 
à environ 1 Pp. 100. 


d) Courant résiduel. — Nos premières expériences avaient mis en 
évidence de fortes variations dans le courant résiduel de la chambre en 
l’absence de faisceau. Celles-ci provenaient de la dérive de l’alimenta- 
tion haute tension. En prenant certaines précautions (chauffage continu, 
stabilisation), nous sommes parvenus à obtenir une valeur à peu près 
constante de ce courant résiduel de l’ordre de 10-18 A. Ce courant 
semble dû au rayonnement cosmique, à la radioactivité ambiante et à 
l'activation du carbone et de l’aluminium de la chambre, En tout cas, 
il n’est gênant que pour les mesures avec des flux faibles, c’est-à-dire à 
basse énergie, Em < 13 MeV, ou avec une absorption notable du 
faisceau. 


30 Électronique. 


L'appareillage électronique utilisé est représenté schématique- 
ment figure 3. Les impulsions fournies par le photomultiplicateur 
(Dumont 6364) couplé au cristal sont mises en forme (2 ps) par une 
ligne à retard court-circuitée puis amplifiées et analysées par un sélec- 
teur d'amplitude à 5o canaux. Un circuit porte, commandé par le signal 
d'expansion, ne laisse passer les impulsions que pendant le passage du 
faisceau (50 us), ce qui réduit considérablement le mouvement propre : 
le temps réel de comptage devient 50 X 55 = 2 750 ps par seconde. La 
commande de la porte comporte une mise en forme de l'impulsion 
d'expansion délivrée par le bétatron et le réglage de l'instant de 


» 
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déclenchement de la porte par rapport à l’arrivée de l'impulsion du 
bétatron. L'intégrateur commande.le comptage des impulsions. 


# Expansion 
HT hT 


Chombre d'ionisation allPMI CF FA 
8ys 
Ampli continu Mise en forme in! 
Intégrateur Ampli 
| 


| Porte | 
Sélecteur 50 canaux 


Fig. 3. — Schéma de l’appareillage électronique. 
5 « » 


a) Empilements. — Comme nous l'avons vu plus haut, K1,à 
chaque impulsion du bétatron, le détecteur fournit un très grand nombre 
d'impulsions qui peuvent donc s’empiler les unes sur les autres. Le 
nombre d’empilements correspond au nombre de coïncidences entre 
deux impulsions consécutives de durée 2 us, c’est-à-dire ici : 


Ne = rN? avec = a DS (3) 
et le taux d’empilement 


Ne/N = N= Ne (6) 
N étant le nombre d’impulsions par unité de temps pendant le durée 0 
de l’impulsion du bétatron : on a N — N//0, N; représentant le nombre 
total d’impulsions par impulsion du bétatron. Pour réduire ce taux 
d’empilement, il suffit donc d'augmenter 6, comme nous l’avons expli- 
qué plus haut. Nous avons pu mesurer ces empilements en envoyant 


une impulsion étalon, de même forme que celles venant du détecteur, 
au moment de l'impulsion du bétatron. Quand on réduit le flux du béta- 


tron à zéro, toutes les impulsions étalon sont comptées dans un même 
canal du sélecteur, mais en présence des impulsions normales venant 


? “ 
. du détecteur, elles s’étalent sur plusieurs canaux. Durant toutes nos” 


expériences, nous nous sommes limités à un étalemént maximum de 


deux canaux, ce qui correspond à une perte du pouvoir de résolution 
d'environ 1 p. 100 à 20 MeV. Pour les mesures à des angles inférieurs à 


À 
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90°, nous étions amenés à diminuer le flux du bétatron ou l'épaisseur 
des cibles. 


b) Pertes. — Le taux de comptage maximum correspond au taux de 
EE Le EX : 

répétition du bétatron, 55 impulsions par seconde ; le temps mort du 

sélecteur est en effet bien supérieur à 50 us, ce qui permet de compter 


au plus une impulsion par impulsion du bétatron. Le taux de pertes est 
» alors : 


NN = /mN avec mn — 10.2 ms. (7) 
Avec un taux de comptage de N — I par seconde, ceci correspond à un 
- taux de perte de 2 p. 100. 


4° Détecteur. 


Les photons diffusés sont détectés par un cristal de INa(T1) de grandes 
… dimensions. Au début de ce travail, nous avons utilisé un cristal de 
127 mm de diamètre et 153 mm de longueur qui fut ensuite remplacé 
. par un cristal de même diamètre et de 203 mm de longueur. Un blindage 
magnétique entoure le photomultiplicateur et l’ensemble, entouré de 
- 10 cm de plomb et 5 cm de paraffine borée, peut tourner autour de la 
cible de 4o° à 140° par rapport au faisceau incident. Un canal de 60 mm 
de diamètre percé dans la protection de plomb, laisse passer les photons 
diffusés ; un absorbant de plexiglas placé dans ce canal, arrête les 
… électrons diffusés et absorbe préférentiellement les photons de faible 
énergie. 


"x 


- a) Étalonnage. — Le détecteur est étalonné avec les photons de 

4,45 MeV d’une source de Po-4-Be et ceux du niveau de 15,1 MeV 
* de 12C, obtenus par diffusion résonnante. L’étalonnage, effectué à inter- 
… valles réguliers, demeuraitconstant à 2 p. 100 près, moyennant certaines 
» précautions : les corrections de température, qui peuvent être impor- 
tantes pour le cristal et le photomultiplicateur, étaient rendues négli- 
 geables dans nos expériences car l’ensemble cristal + photomultiplica- 
teur était placé dans la salle d'expériences, dont la température restait 
stable à 1° près. Nous faisions fonctionner le bétatron environ 1/2 heure 
* avant les expériences, par suite d’une augmentation du gain (environ 5 
* p. 100) du photomultiplicateur causée par le fort taux de comptage 
instantané (500 000 à 1 000 000 d'impulsions par seconde) ; nous effec- 
- fuions ensuite un étalonnage, puis la mesure et de nouveau un étalon- 


nage. 
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2500 
S C 6,269/m2 
È Em=27 MeV 
2e 
à Nal(TÉ)=127x153mm2 
= Collimateur # =60mm 
Z 
2000 
1500 


0 de pe 1 


= 
5 10 15 E(MeV) 20 
Fig. 4. — Réponse du détecteur (courbe de résolution) à 15,1 MeV. 


», 


b) Résolution. — Le pouvoir de résolution du détecteur, AE/E, a été 
étudié avec les mêmes raies : 4,45 et 15,1 MeV. À 4,45 MeV, la réponse 
du détecteur présente trois maxima, correspondant à l'énergie inci- 
dente E, à (E — 0,51 MeV) et (E— 1,02 MeV); ces deux derniers 
maxima sont dus à l’échappement d’un ou deux photons d’annihilation: 
La résolution est environ 10 p. 100. À 15,1 MeV, la réponse du détec- 
teur (fig. 4) ne présente plus qu’un seul maximum et la résolution 
atteint 16 p. 100. La courbe en pointillés (linéaire en coordonnées 
semi-logarithmiques) portée sur cette figure, définit le nombre total 
d'interactions (58) (59) produites par les photons de 15,1 MeV dans le 
cristal : effet photoélectrique, diffusion Compton, création de paire, 


diffusion multiple et freinage. La précision est environ 5 p. 100 er 
valeur absolue. 


LA 
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c) Efficacité. — Nous avons calculé l'efficacité du détecteur de 
1 à 35 MeV, à partir des coefficients d'absorption des photons de 
G. R. White (60), en tenant compte des différents absorbants placés 
devant le cristal. L'efficacité e(E) varie, pour le cristal de 127X 203 mm?, 
de 47 p. 100 à 1 MeV à 81 p- 100 à 35 MeV. 


d) Angle solide. — L’angle solide sous lequel le centre de la cible 
— voit le détecteur n’est pas déterminé uniquement par le diaphragme 
de 60 mm percé devant le cristal, car les photons peuvent traverser la 
protection de plomb. La correction correspondante, qui varie avec 
l'énergie, est environ de 5 p- 100 à 15 MeV. La quantité intéressante 
finalement est le produit efficacité X angle solide, e(E) X AQ(E), qui 
représente la probabilité pour qu’un photon d'énergie E, diffusé par la 
cible, soit compté dans le détecteur. A 15 MeV, pour le cristal 
de 127 X 203 mm?, nous avons eAQ(E) — 2,89 X 1072 stéradian, avec 
* une précision de 10 p. 100, compte tenu des incertitudes sur les coeff- 
- cients d'absorption pour les noyaux légers, surtout au voisinage de la 
résonance géante. La correction due aux dimensions finies de la cible 
est tout à fait négligeable. 


59 Cibles et absorbants. 


Les cibles utilisées sont, si.possible, sous forme métallique ; elles ont. 
un diamètre de 50 mm. Dans le cas du’ silicium et du phosphore, nous. 
avons utilisé de la poudre renfermée dans de petits récipients en poly- 
« styrène expansé (cipror) de 5 mm d'épaisseur. Les absorbants sont 
… réalisés de la même manière. Dans tous les cas, la cible est placée perpen- 
* diculairement au faisceau incident, les épaisseurs variant de 0,15 
» à 6,3 g/cm?. Dans les distributions angulaires, nous avons tenu compte 
+ de l'absorption dans la cible des photons diffusés, qui varie suivant 
. l’angle de diffusion. 


È 


60 Mouvement propre. Phénomènes parasites. 


Le mouvement propre correspond à ce que l’on observe en l'absence 
» de cible : rayonnement cosmique et mouvement propre lié au bétatron. 
Le mouvement propre cosmique est en général négligeable grâce à Ja 
porte électronique : le sélecteur n’enregistre en effet que pendant 
1/36/4 du temps. Le mouvement propre dû au bétatron est considérable- 
ment atténué grâce au mur de protection, aux collimateurs, à l'enceinte 
vidée et au piège (fig. 1). Malgré ces précautions, il subsiste une faible 
activité au-dessous de 8 MeV, due probablement aux photons de capture 


al 
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des photoneutrons créés dans les différentes protections. Nous en avons 
toujours tenu compte dans nos expériences. | 

Les phénomènes parasites proviennent de la cible elle-même : inters 
actionsélectroniques (diffusion Rayleigh, diffusion Compton, création de 
paire, diffusion Delbrück), diffusion Thomson nucléaire, photons « rési= 
duels » provenant des réactions (y, n) ou (y, p) et photons de capture de 
neutrons. Tous les processus électroniques ont lieu principalement vers 
l'avant ; nous nous sommes donc toujours placés le plus en arrière 
possible, à 1400. A cet angle, il ne reste que les photons Compton d’en- 
viron 300 keV et les photons d’annihilation de 510 keV, qui peuvent 
donner lieu à des empilements, $ 1. Nous ne pouyons éliminer la diffu= 
sion Thomson dent nous avons été obligés de tenir compte. Au-dessus du 
seuil (y, n) de la cible, les photons « résiduels » deviennent très impor- 
tants ; il est très difficile, sauf dans certains cas particuliers (36) (61); 
de se rendre compte de leur contribution exacte. D’après les valeurs des 
seuils, on peut connaître l’énergie maximum de ces photons et, en faisant 
varier l'énergie du bétatron, estimer par comparaison les sections effi= 
caces de ces processus. Les neutrons créés dans la cible peuvent être 
capturés dans le plomb entourant le détecteur ou dans le cristal lui= 
même, par réaction (n, n'y) ou (n, y). On peut mettre ce phénomène 
en évidence en obturant le collimateur du détecteur avec du plomb, qui 
arrète les photons directs. Nous avons trouvé que ce phénomène était 
négligeable dans toutes nos expériences. 

En résumé, nous sommes limités, à cause des empilements, à l’étude 
des photons diffusés d'énergie supérieure à 10 MeV si l'énergie du 
bétatron est supérieure au seuil (y, n) de la cible et à 73 MeV si on prend 
soin de travailler en dessous de ce seuil. Au point de vue intensité, 
nous ne pouvons mettre en évidence, à cause des phénomènes parasitesÿ 


que des résonances de section efficace intégrée Joa(E)dE > 0,1 MeV mb: 


CHAPITRE II 
Niveaux individuels. 


Nous avons d’abord étudié le niveau bien connu (18) (20) de 15,1 MeV 
de ®C, afin de vérifier notre appareillage, en particulier la chambre 
d'ionisation, et notre méthode expérimentale, { 

Nous avons ensuite cherché à exciter des niveaux du même type dans 
d’autres noyaux légers et nous avons pu mettre en évidence des réso: 
nances à 10,4 MeV dans Mg et à 11,2 MeV dans #Si. Pour d’autres 
noyaux pair-pair, 10, %S, 40Ca, nous n'avons observé aucune résonance, 
ce qui nous donne seulement pour limite supérieure de la section. effi- 


: 
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cace Intégrée | Ga(EdE < 0,1 MeV. mb. Pour les noyaux impairs, LB, 
27Al et 31P, il est très difficile de mettre en évidence des résonances 4 
cause des niveaux excités de basse énergie qui permettent un grand 
nombre de cascades de désexcitation et la diffusion inélastique devient 
alors très importante. 


19 Méthode générale. 


L'étude de la diffusion résonnante nous permet de déterminer Jes 
caractéristiques suivantes pour un niveau excité : énergie E,, spin dJ, 
largeur radiative l',, largeur totale T. 


a) Énergie. — En utilisant l'étalonnage en énergie du bétatron, nous 


5 pouvons déterminer avec précision l'énergie E, du niveau excité. En 
…. première approximation, nous pouvons considérer que le nombre de 


: 
La 
e- 
13 
= 


Æ 
Le 


photons d'énergie E, varie, au voisinage de l'extrémité du spectre de 


» freinage, comme (V/ Em — E)/E (62). Le nombre de photons diffusés, 


Na, variera donc comme (V/Em —EË,)/E,. Si on fait varier l’énergie 
maximum Em. c'est-à-dire l'énergie du bétatron, nous aurons : 


Nÿ  (Em— Eo)) (1) 


-el l'énergie du niveau excité sera déterminé par extrapolation linéaire 


pour Na(Em) = 0, Ex = E, (figs. 7 et 11). 


b) Spin. — Le spin du niveau peut être déterminé par l'étude de la 
distribution angulaire des photons diffusés (chap. 1fr, $ 2c). Les niveaux 
étudiés dans nos expériences appartiennent tous à des noyaux pair-pair, 
c'est-à-dire J, = 0. Pour la diffusion élastique, J, = J; = 0, pour la 
diffusion inélastique J, = x ou 2. Nous avons rassemblé dans le tableau I 
les fonctions de corrélation angulaire (42) pour différentes valeurs de J. 


TagLeau ÎI 

LAIT 
Jo J +, | W'(0) | 

ET à 
© M a 1 + cos° 0 
PE re 1 — 1/3 cos? Ô 
Dm 1 + 1/13 cos? Ü 

Il 
Re DES r— 3 cos? 0 + 4 cost 6 
Der 1 — 1/3 cos? 0 
| 

RP :Q 

OC 2012 T + 3/7 cos 
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D'après la forme de la distribution angulaire, nous pouvons donc 
É 1 i uestion. 
déterminer le spin du niveau en q 
Dans le cas où la résolution du détecteur permet de séparer les na. 
rayonnements y correspondant à la désexcitation du niveau vers de 
fondamental et vers le premier état excité, la rs angulaire 
sera en (1 + cos? 6) si J = 1 et en (1 — 3 cos 0 + A cos 6) si 5 2. 
Mais si la résolution du détecteur est insuffisante pour séparer ces deux 
rayonnements, nous aurons une superposition de deux distributions 
angulaires : | 
- 1 N +, W (8) (2) 
WG} o(0) + 5 1 
Y Y 
Re ge 
et l'y, corréspondant aux largeurs radiatives vers l’état fondamen 
(1 Rae | 1 
rs le premier état excité et l',= l'y, + T,,. Dans les noyaux pair 
tal et ve P y Jan: P 
pair, le premier état excité a le spin J, = 2 et la distribution angulaire 
CÉNON PE TS 


in / FE : I ; K& = 
W(6)= T, (1 + cos? 0) + r, (: == 73 05 6) —1+acos 6 (3) 
avec : 
Lau o ALES a r,, CARE (4) 
1 Té 13 CEVES : E RTL 
SL: à 
L 1 3 | 
W{O) = pe (1 — 3 cost 0 + 4 cost 0) + pr (1 + À cost) (5) 
— 1 + a, cos? 0 + a, cost 0 
avec : 
re — 3", Ir, 2 4 
PT Thb CU NS EE (6) 


La distribution angulaire nous permettra donc de calculer P,,/Fy,, 
mais avec peu de précision, car l'y,/Ty, varie rapidement avec a. Dans 
nos expériences, nous avons observé des distributions angulaires en 
(1 + a cos? 0), le spin du niveau excité est donc J — 1 (figs. 8 et 12). 


c) Largeurs. — Le nombre de photons, diffusés sous l’angle 6. par 
un élément de cible d'épaisseur dv, à la profondeur v g/cem?, après 
absorption résonnante par un niveau d’énergie E,. est égal à : , 


aN = ie Ne(Em ; E)| Î | UT 1) 


res 
avec AQ : angle solide du détecteur vu du centre de la cible, à 
l'énergie E,. i 
e : efficacité du détecteur à l'énergie E,. 
b() : correction angulaire (chap. II, ég. 11). k 


u 
A j 
fesse mn. 5. des Le 


RE 


ANT ALT 
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Ne(Em ; Eo) : nombre de photons d'énergie E,, par MeV, incidents 
sur la cible (chap. IH, éq. 2). 
ce : section efficace d'absorption électronique à l’éner- 
gie E, 
« : abondance isotopique de l’isotope responsable de la 
résonance. 
Ga(EË) : section efficace d'absorption résonnante. 
n : nombre d’atomes par gramme de la cible. 
oa(E) : section efficace de diffusion résonnante. 
Il y a absorption électronique pour les photons incidents et diffusés, 
mais l'absorption résonnante n’a lieu que pour les photons incidents, à 


cause de l’énergie de recul Er — Eÿ/Mc2. La section efficace d’absorp- 
tion résonnante est (chap Fr éq a); : 
Ga(E) = 64 EEE (8) 
avec : 
0 (23 + 1) 2 lv 
6x = 0 Es) EN AS KTX p : (9) 


Pour un noyau pair-pair, J, — o et nous avons vu que J — 1 dans 
nos expériences, donc : 


jE 
oc, —"6rX, . - (g') 


La section efficace de diffusion résonnante est (chap. [tr, éq. 3) 


T 
Gd(E) — 6a/E) Se ÿ (10) 


Si nous observons la diffusion élastique seule, l} = l},, mais si nous. 


ne pouvons séparer la diffusion élastique de la diffusion inélastique (pre- 
mier niveau excité), l'y = l'}, + l',.. 

Nous avons négligé l'élargissement Doppler, dû à l'agitation thermi- 
que des atomes, À — E(4/24T/Mc?), car dans nos expériences À € F. 
Si cette condition n'est pas vérifiée, la section efficace d'absorption 
devient (63) : 


—y)? 
0 0 T Le, e ee 12 
Ga(EË) SE Ga Ÿ (£: t) NT 24/71 es (1 + y) dy (8 ) 


avec z—2(E — E,)/T et é— A?/T?, et les calculs sont bien plus 
compliqués. Mais la fonction W (2, t) a été tabulée (64) et dans cer- 
tains cas, si on néglige o. par exemple (20), on peut effectuer l'intégra- 
tion numériquement. On peut aussi utiliser les tables et les courbes 
établies pour les expériences d'absorption de neutrons (65) (66) (67). 
Le nombre total de photons diffusés par une cible d'épaisseur X g/cm°, 


LT 
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obtenu en intégrant la surface de la résonance observée (chap. IE 
$ Ab), sera donc : 
LES. 
nm Aer 1 Lise Rasage 
N(X = 4r.U(6) T NE ñ E,) 5: LR an Gal ) 
(11) 
Posons : 


N(X) 4x.6(6) 
N,lEm; Eo) AQ.e 


A(X) = (MeV) et o(E) = 63= = (12) 


avec £ — 2(E— ET. Nous obtenons alors : 


0 


e : + 00 (2e = 
AUX) s r | ÉEe Re dy ans y Eye (13) 


0 1+ 722 


et en intégrant sur £ : 
X 


0 
1 1 20% 0 0 : 
de RAR al p É do | 
mr ae: RÉ Jdo (4) 


2 


avec 1, : fonction de Bessel d'ordre zéro à argument imaginaire. 
Posons : 


0 0 | 
œo (40) 
_ ni | Hu Tete : - (49) 


= 
Lol: -— à . : 
&o, + 20, (: +) 


cos À 
Nous obtenons : 


A = T4 [leu (ku)du (16) 


avec æ© = aognX/2k — (nX/2)(05 + 26e(1 + 1/cos 6)). 
La fonction, I,(k, x) — je e-ul,(ku)du, a été tabulée partiellement 
par S. O. Rice (68). Nous avons repris ces calculs pour o < 4 < 1 et” 


0 < TX < 20 à l’aide de l'ordinateur I. B. M. 650 du centre d'Orsay. 
Nous avons donc finalement : 


A(X) = rT,kl(k, æ). (17). 
Si la cible est mince, L(Æ, &) =10,381.dpetit: 


0 0 
ac ,nX rl ,04 


anX. (18') 


2 


On retrouve le résultat classique, pour la section efficace intégrée : 


J'ou(E)dE = ro?T ya. 
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Si la cible est épaisse, 1.(k, æ) — 1/(4/1 — k?), si æ grand : 


Ne mr PE A = - : = . (19) 
A/«: Rs GE + . + a, | 


Deux cas particuliers peuvent se présenter pour X quelconque : 


- ko, c'est-à-dire & > «4. 


4 rl, 0° © —nXoe[1 + LE | 
MANQUE . = . = : F — e cos j) : (20) 
‘ F re 5) 


et À Z 1, c'est-à-dire o € ©, : 


0 rs ME x 0 0 
AUX) = rl ,5, ae ao, nX Pres F |) BÉ 


2 


Dans ces relations, nous voyons que le nombre de photons diffusés 
dépend de deux caractéristiques du niveau, l'} et 6$. 

En faisant des mesures pour différentes épaisseurs de cible, nous 
pouvons obtenir le rapport : 


AIX) = Lai ae 


qui ne dépend plus que de k, donc de o4. 
Une autre méthode consiste à placer avant la cible des absorbants de 


» même nature, de différentes épaisseurs : c’est la méthode d”’ « auto- 
- absorption ». Le nombre de photons diffusés par une cible d’épais- 


seur X g/cm? après un absorbant d'épaisseur Y g/cm? est donné par : 


1—%k 


A(X ; Y)= rPyket +050" [L(k, x+y)—K(k, y)] (23) 


| avec y — aonY/2k— (nY/2)(0, + 26e(1 + 1/cos 6)). Nous pouvons 
- alors obtenir le rapport : 


AUX: Y) (rest Del + vi Li v) 
— € 


F(k) = A(X) ENT TRES (24) 


qui ne dépend plus que de k, donc de ce, (figs. g et 13). Connais- 
sant 64, nous obtiendrons (éq. 4, 9 et 17). 
A(X) a LE, E 


É = = — avec te 
Tkl,(k, à) et 6x, LS a— 1/13 
0 Q] 


MP», 
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29 Résultats expérimentaux. 


a) Carbone. — Un niveau de 15,1 MeVa été mis en évidence dans it. 
par différents auteurs (18) (20). Il a été étudié en détails par diffusion et 
absorption résonnante par E. L. Garwin (20). Pour vérifier notre appa- 
reillage, nous avons repris brièvement cette étude. Le spectre obtenu 
avec une cible de graphite de 6,26 g/em° et un faisceau d énergie 
maximum 19 MeV est représenté figure 5. L'énergie (69), le spin (70) 
et la parité (71) de ce niveau sont bien connus: 


E, = 195,115 + 0,06 MeV Jen 
S 
S 
=| C:6,26 g/cm2 
300 Em=19 MeV 


5 10 15 E(MeV) 20 
— Spectre d’impulsions oblenu avec une cible de carbone. 


Frcm5e 


Nous avons effectué des mesures d’auto-absorption avec différentes 
épaisseurs d’absorbant ; en utilisant la valeur de AIT =. 0,62 +08 
donnée par Garwin, nous obtenons # — 0,95 + 0,01, c’est-à-dire : 


Ga = 29 + 4 barns donc l'y, JT = 0,90 + 0,12 


compte tenu de la section efficace d’absor 


ption électronique pour le car- 
bone (60), 6e(15,1) = 0,337 barn. 


à 
: 
“ 
* 


DIFFUSION RÉSONNANTE DES PHOTONS DE FREINAGE 1403 


Connaissant 6%, nous obtenons : 
V-,= 5954 £56 eV et T= 60 £-8 eV. 
D'après les spectres obtenus, nous avons déterminé P, = 6,5 + 3 eV. 
La section efficace intégrée est | od(E)dE= 2,45 + 0,5 MeV.mb. 
Nos résultats sont tout à fait en accord avec ceux des autres auteurs 
(18) (20), c'est une confirmation indirecte de l’étalonnage de notre 
chambre d'ionisation, qui peut donc être utilisée comme moniteur absolu. 


C’est aussi une vérification de notre méthode expérimentale, en parti- 
culier du calcul de l'efficacité et de l'angle solide du détecteur. 


b) Magnésium. — Le spectre obtenu avec une cible de magnésium 
naturel de 1,78 g/cm? et un faisceau d'énergie maximum 15 MeV est 
représenté figure 6. La résonance observée est trop large pour s’expli- 
quer par la présence d'un seul rayonnement y. En supposant qu'il n’y 
a qu’un seul niveau excité, en accord avec notre mesure de seuil, nous 
concluons donc à la présence d’une composante supplémentaire due à 
la diffusion inélastique vers le premier niveau excité. En faisant varier 
l'énergie maximum du bétatron, nous avons pu déterminer avec préci- 
sion l’énergie du niveau excité (fig. 7) : 

E, = 10,42 + 0,07 MeV. 


e 

E 

& 

= 

300 Mg: 1,78q/cm2 
Em= 15 MeV 


200 


100 


5 10 E(Mw) 15 


Fig. 6. — Spectre d’impulsions obtenu avec une cible de magnésium. 
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N-Em-E, 
150! 
100 
50 Mg 
E, <10,42 +0,07 MeV 


50 100 « 150 200 250 300 


lig. =. — Délerminalion de l'énergie du niveau excité du magnésium. 

Nous avons étudié la distribution angulaire des photons diffusés sous 
un angle Ô compris entre 4o° et 14o° par rapport au faisceau incident. 
Cette distribution (fig. 8) présente un caractère dipolaire prédominant, 
Not Met: 


a = 0,99 + 0,07, donc T,,/T}, = 0,80 + 0,20 


car nous ne pouvons séparer les rayonnements de 10,4 MeV vers l’état. 
fondamental et de.9,0o MeV vers le premier état excité. Nous avons 
déterminé, par des mesures d'auto-absorption (fig. 9), À — 0,62 + 0,05, 
c’est-à-dire : 


6ù= 9,1 + 1. barn, donc Ty T = 0,140 + 0,015 


compte tenu de la section efficace d'absorption électronique pour le 
magnésium. 6e(10,41 — 0,936 barn. Des mesures effectuées avec des 
cibles d'épaisseurs différentes nous ont permis de confirmer notre valeur 
de 64: 


Connaissant 6, nous obtenons l'y = l'},+ l,, — 246 + 30 eV. 
Donc, en tenant compte des résultats précédents : 


l'y, = 137+hoeV, T,,=109+30eV ct T— 980 + 280 eV. 
La section efficace intégrée est alors foa(E)dE = 4,52 + 0,6 MeV.mb. 


È 
2 
2E W(e) 
Î 
1+ (0,59 + 0,07) cos? @ 
Mg 
8° 
LEP De ag 2 PT NN TANT ALORS 
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 
Fig. 8. — Distribution angulaire des photons 
diffusés par le magnésium (ro,4 MeV). 
0} 
Y{g/cm) 
* PE je less 
| (0 5 10 15 20 


Fig. 9. — Courbe d’auto-absorplion pour le magnésium (10,4 MeV). 


mé 
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Les épaisseurs de cible nécessaires nous interdisant l'emploi d'isotopes 
séparés, nous ne pouvons préciser expérimentalement l'isotope respon- 
sable de cette résonance ; il n’est donc pas totalement exclu que le niveau 
appartienne à Mg, ce qui conduirait aux valeurs suivantes : 


o,—=63—+ 7 barns. 
Li, = 137 LhoeV, °T,i=509-E901eV el P=ir5 2 n06Ve 
Nos résultats diffèrent de ceux de R. A. Tobin (23) pour les largeurs 
trouvées : cela provient de son hypothèse l,/T — 1, qui n'est pas 
confirmée par nos expériences. D'autre part, ses résultats sont 


obtenus par comparaison avec Al et non directement, ce qui l'empêcher 
d'effectuer la distribution angulaire et nuit à la précision en valeur 


absolue. F. D. Seward (25) suggère la présence de deux ou plusieurs: 


niveaux voisins : dans ce cas, on ne peut mesurer dans notre expérience 
que la valeur moyenne sur plusieurs niveaux de l'; et l', et une autre 
mesure est nécessaire pour obtenir l’espacement moyen des niveaux (72). 
Un travail en cours actuellement a permis de mettre en évidence deux 
niveaux de 10,7 et 9,5 MeV, ce dernier ayant une section efficace 
intégrée < 25 p. 100 de la section efficace totale. Tout récemment 


P. Axel et al. (96) ont mis en évidence deux niveaux de 9,9 et 10,8 MeV 
dans le magnésium. 


* 


c) Silicium. — Le spectre obtenu avec une cible de silicium naturel 
de 0,67 g/cm? et un faisceau d'énergie maximum 16 MeV est représenté 
figure 10. La résonance observée est encore trop large et nous concluons 
à la présence d’une composante supplémentaire due à la diffusion iné- 


lastique. Les mêmes études que sur le magnésium ont donné les résultats 
suivants (figs. 11, 12 et 13): 


Energie E, — 11,20 + 0,07 MeV. 


SpinJ=1 et a—o,60+o,06, donc T,/l,,— 0,77 + 0,2, 
k — 0,78 + 0,07, c'est-à-dire compte tenu de la section efficace d’ab-. 
sorption électronique du silicium, oe!11 2) =" 719 barn 


co = 19,7 + 2,5 barns, donc DE 0,34 E150801: 


Dans les mesures d'auto-absorption, nous avons tenu compte du sili- 
cium, environ 0,9 g/cm?, contenu dans le verre de l’ampoule d’accélé- 
ralion (doughnut), dont les caractéristiques nous ont été fournies par la 
Société Brown-Boveri. 

Finalement nous obtenons l'y = F,, + Py, — zut + vo eV. 


Py,= 114 +3oeV, T,,=87+25eV e T = 370 + 110 eV. 


La section efficace intégrée est Joa(E)dE = 6,22 + 1 MeV.mb. Dans 


ce cas, le niveau appartient certainement à 288, 


Pos. 


à DATE 
> RE 
es 3” 
* TT, A À \ 
n ‘5e ee ta LAN Ts” 2 
= va Ca 


ct 
; SEC ee 
# FR 
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; i Si : 0,67 g/cmè 
Em=16 MeV 


200 


Fi 5 TE 15 E(Me) 20. 
» Fig. 10. — Spectre d’impulsions obtenu avec une cible de silicium. 


Û a k Si \ (4 ci 1 
_ 100PE 1120007 MeV | 


d'énergie du niveau excité du silicium. 


ergie du : 


ET 


1+ (0,60 + 0,06) cos28 


SI 


en 


_ L L He = 2 ne 1 Re: | 
0) 20 40 60 80 100 120 140 160 180 


Fig. 12. — Distribution angulaire des photons 
diffusés par le silicium (11,2 MeV). 
Î 
Si 
osl AUX Y5 +1) X=369 q/cm£ 
AY) Y) = 0,9g/cm 
O8E 
O7L 


0,6 


0,5 


04 


0,3 


02 


(oA] 


(YotY3/cm?) 
10 15 20 s 
Fig. 13. — Courbe d’aulo-absorplion pour le silicium (11,2 MeV). 
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Comme pour le magnésium, nos résultats différent notablement de 
ceux de Tobin (23), toujours pour les mêmes raisons. Mais ils sont en 
accord avec ceux de W. C: Barber et al. (73) qui ont étudié ce niveau 
par diffusion inélastique des électrons. Seward (25) trouve un rap- 

» port l',,/l;, différent du nôtre, mais il n’a pas effectué de distribution 
angulaire ni de mesures d’auto-absorption. 


30 Discussion. 


Nous pouvons comparer nos valeurs de l'} aux largeurs théoriques 
de V. F. Weisskopf, calculées à partir du modèle à particule indé- 
pendante. 

Pour EC, nous trouvons (chap. If", $ 2b), [M(M,)|? — 0,75, ce qui con- 
firme le caractère magnétique de la transition : la parité est donc +., 
en accord avec l'asymétrie azimuthale observée par ailleurs avec des pho- 

> tons polarisés (71). La règle de sélection de spin isobarique de G. Mor- 

- purgo (74), T — 1 pour les noyaux légers auto-conjugués (c’est-à-dire 
N=—7Z=— A/2), indique que ce niveau a le spin isobarique T7, en accord 
avec l'interdiction « observée (35). 

Pour Mg, nous obtenons |M(M;)/? — 5,7 et |M(E,)|? — 0,12, et nous 
ne pouvons conclure définitivement sur le caractère de la transition. 
Une mesure à l’aide de photons polarisés pourrait lever l’incertitude. 
Par analogie avec 2C, il s’agit très probablement d’une transition M.. 
Un niveau de 10,46 MeV a d’ailleurs été signalé dans #Mg (76), de spin 
et parité J — 1*. La règle de sélection de spin isobarique s'applique aussi 
pour My, ce qui indique T — 1 pour ce niveau. La largeur trouvée 

semble anormalement grande, même si on suppose que le niveau peut 
se désexciter par d’autres cascades’ passant par des niveaux inter- 
 médiaires. L'émission « vers le niveau fondamental o+ de Ne est inter- 
dite par la loi de conservation du moment angulaire et de la parité. De 
toute façon, la largeur & serait très petite à cause de la barrière 
coulombienne. Si, comme nous l’avons remarqué plus haut, il s’agit de 
deux niveaux voisins, les largeurs trouvées seront plus petites. 
- Pour #Si, nous obtenons |M(M,)f? = 3,9 et |M(E,)|? — 0,08, et nous 
pe pouvons pas conclure non plus définitivement sur le caractère de la 
transition. Une mesure de polarisation serait nécessaire, mais toujours 
par analogie avec 20, il s’agit très probablement d’une transition M;. 
Des mesures récentes (73), par diffusion inélastique des électrons, 
‘confirment cette hypothèse. Le spin isobarique serait encore ici T = 1. 
La largeur l'est en accord avec les largeurs l;, car l'émission & est 
‘interdite, comme pour le magnésium. 

En conclusion, mis à part une incertitude possible pour le magnésium, 
ces trois niveaux ont des propriétés tout à fait équivalentes, résumées 
dans le tableau I]. 
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Tagceau I 


T | ] : | 
| A | | | à 
| | ll 2 Le m = E à : 
Noyau! Ejmev |JT|T | Sy barn | L Y eV | 5% eV lev J SIEMeV-mI 
ar | Va | En 
12 i5nt ft Prl 4 204 ET AIS PER ee S 2:45 2 0 | 
[nl re | le 
| | | 2 
OLESE (Mg) | 1980 2e 230 (#Mg) 
Me | 10,42 + 0,07 | cg (137 40|109 + 30|- 352 + 0,60! 
| À [63 & 7 (Mg) | | 145 + 40 (FMg) 
me | | E 
y e) | | 
Si |11,20+0,07|1*|1| 1957 E 2,5,.|114 H 30) 87 Æ 30/ … 370 Eco 6,22 +1 
CHAPITRE IV 


Résonance géante. 


Nous avons d'abord cherché à observer la résonance géante dans lé! 
carbone, déjà étudiée par ailleurs (36). Nous avons pu ensuite étudier | 
d’autres éléments légers, Mg, ?7Al, Si, 81P et Ca et quelques noyaux* 
lourds, 181Ta et 209, À 

Nous avons comparé les sections efficaces obtenues aux sections eff= 
caces de diffusion élastique prévues par la relation de dispersion. Nous 
avons aussi étudié la distribution angulaire des photons diffusés dans là 
région de la résonance géante, pour les noyaux ?7Al, 31P, Ca, 18174 
et #%B1. Dans tous les cas étudiés, nous avons pu observer directement 
la résonance géante dans le spectre d'impulsions expérimental délivré | 
par le détecteur. Les largeurs L, différentes pour un noyau sphérique 
et pour un noyau déformé, apparaissent clairement dans ces spectres 


| 


| 


1° Méthode générale. 


L ETS mu 


a) Section efficace. — Au chapitre précédent, nous étudiions des 
résonances correspondant à des niveaux « discrets » de largeur bien infé* 
rieure au pouvoir de résolution de notre détecteur : la largeur observée 
correspondail donc à la résolution de notre système de détection, 
16 p. 100 à 15 MeV, et il nous suffisait d'intégrer, la surface de la réso= 


eh 7 


PORT 


= 


SET 
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nance (chap. I, $ 4b), pour connaître le nombre de photons diffusés 
à cette énergie. 

Mais pour l'étude de la résonance géante, les largeurs L correspon- 
dantes sont de l'ordre de quelques mégaélectron-volts et deviennent 
alors du même ordre de grandeur que notre pouvoir de résolution. 
Pour obtenir la courbe de section efficace en fonction de l'énergie, il 
faut tenir compte de la forme de la courbe de réponse (courbe de réso- 
lution (fig. 4)) du détecteur et de la forme du spectre de freinage. Nous 
avons donc utilisé une méthode analogue à celle de A. S. Penfold et 
E. L. Garwin (36) : elle consiste à effectuer une correction partielle pour 
la courbe de résolution du détecteur, de manière à obtenir une nouvelle 
réponse qui ne s’étende plus vers les basses énergies et dont la résolu- 
tion est 10 p. 100 au lieu de 16 p. 100 pour la courbe non corrigée. 


La courbe de réponse du détecteur, G{(y), obtenue avec les photons 
de 15,1 MeV de EC, est représentée figure 4. Comme Penfold et Gar- 
win (36), nous supposerons qu'elle est à peu près indépendante de 
l'énergie E, entre 12 et 30 MeV, en accord avec des mesures récentes de 
J. Miller, C. Schuhl et C. Tzara (97). Soit S(E ; V), la probabilité pour 
qu’un pholon d'énergie E, interagissant avec le détecteur, donne une 
impulsion d'amplitude V, par unité d'amplitude ; en normalisant, nous 


obtenons | S(E; V)dV = 1. Posons y — V/V,, où V, est égal à V au maxi- 
mum de la courbe de réponse, y — 1. Nous aurons G(y) = S(E ; VV» 
et la relation entre V; et E est évidemment linéaire : V5 Em = Vr,,E Si 
Eh est l'énergie maximum du spectre de freinage. 

Ea tenant compte uniquement de la diffusion élastique, le nombre 
d'impulsions d'amplitude V, par unité d'amplitude, dans un spectre 
provenant d'une irradiation à l'énergie maximum Es, est : 


E TV 
NiEe: V) = NE ; Er AQ(EX(E) 79 (ES(E ; V)dE (1) 


avec Ne(Em ; E) : nombre de photons d'énergie E, par MeV, dans un 
spectre d'énergie maximum KE, incidents sur la 
cible (chap. IT, éq. 2). 
næ : nombre d’atomes par centimètre carré de la cible. 
AQ!E) : angle solide du détecteur vu du centre de la cible, à 
l'énergie E. 
e(E) : efficacité du détecteur à l’énergie E. 
do dQ(E) : section efficace différentielle de diffusion élasti- 


que (Y, y}, 0 = 1400. 
Posons : 
NL 46 gp) En) FES LV 
A(E) = SE) FE nxAQIE)e(E)fetE) et ET (2) 
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Nous obtenons alors : 
2 = so) ie (FE VE» VE 3 
N(Em ; V)= ÿ dé (E ; — A Ce "JG y)dy. (9) . 


= 


Cherchons une solution pour A(E), sous forme d’une combinaison 


linéaire des N(E» ; V) : 
Ds, iN(E,, 5 0 b;V) 


A(E) = — = (4) 


D FE latte DAT d 
cie (En) :G(b;y)dy 


1 


où E, barycentre de la fonction, est défini par : 
ame =) S'ucner | 
(5 
CE 1 1 à 
= : D[Em ; yVE.. _ Gr 258 G( iy)dy \ 


Les solutions satisfaisantes seront celles qui rendent le dénominateur 
de l’ équation 4 différent de zéro seulement sur une faible bande de yet 
si A(E) varie peu sur celte bande. La forme de G{(y) et la faible statis- 
tique des résultats nous permet de ne prendre que deux termes pour 
cette combinaison linéaire : en cherchant la forme optimum pour la 
courbe de résolution corrigée, T(y), nous trouvons : 


D BG (by) = T\y) = G(y) — 0,566 (1,127) 


et : Le (6) 
D BIN(Em 5 biV 1 = N(Em 3 V) — 0,56N (Em 1:12V) 


c'est-à-dire : 
1,12V) 


m >? , 


; V) —0,56N 
NT ee Pre 


1,07 > { 
As # fn me J" (yldy 


En remarquant que fo: us (y)dy = 0,37, nous obtenons finalement : 
1 
 N(E; V)—0,56N(E, ; 1,12V) : 
ME D(E,, ; Et) (8) 
RIM EE 4 


où Et est le barycentre de la fonction T(y) et en supposant ue 
D(Em ; E+) varie peu sur la bande de y considérée. Pratiquement, E = E+ 


EEE PS: 


PAaUTEES 
PEN Us a 
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pour E < 0,85E%. Au voisinage de l’extrémité du spectre, où D(K,, Er) 
varie rapidement avec E+, nous avons calculé graphiquement le déca- 
lage entre E et E+, qui est de 3 p. 100 au maximum. De toute façon, 
à ces énergies, la statistique devient insuffisante et nous nous sommes 
limités à E < 0,90F. 

Si nous tenons compte de la diffusion inélastique, pour laquelle le 
noyau est laissé dans un état excité, nous pouvons définir de la même 
façon : 

ne do 5. pr Em) ee 
AE; E)= 39 (E3 E°) ge.) 2TAQ(E')«E") fe (E) (9) 
avec do/dQ(E ; E’) : section efficace différentielle de diffusion inélasti- 


que (y, y’), 0 — 1400. 
La quantité mesurée sera alors : 


E En D(E,, ; E) 21 n / 
A(E) = Au(E) + 555 J, —#— A(E';EjdE. (10) 


m° 


Nous pouvons nous rendre compte de la contribution de la diffusion 
inélastique en étudiant A(E) en fonction de E,. Remarquons enfin que 
nos mesures de A(E), c’est-à-dire do/dQ(E), sont toujours des valeurs 
moyennes sur une bande d'énergie AE, correspondant à notre résolution 
corrigée, AE/E = 10 p. 100 : ceci veut dire que nous mesurons toujours, 
en plus de la diffusion élastique à l’énergie E, la diffusion inélastique 


correspondant à l'excitation de niveaux compris dans une bande 
d'énergie AE, telle que AE/E — 10 p. 100. 


b) Distribution angulaire. — La résonance géante, provenant de 
l'excitation dipolaire électrique des noyaux, nous devons nous attendre, 
dans le cas de la polarisation scalaire, à des distributions angulaires 
de la forme (chap. Ier, éq. 19) : 


W{(6) = 1 + a cos? 0 avec DEN. (rip 


Comme notre taux de comptage était faible, nous n’avons pu mesurer 
que la moyenne de a sur une bande d’énergie assez large (— 10 MeV); 
pour ne pas introduire d'erreur supplémentaire, nous avons utilisé les 
spectres expérimentaux directs, sans passer par les courbes de section 
efficace, en vérifiant que cela ne changeait pas les résultats obtenus. 


20 Résultats expérimentaux. 


Dans tous les noyaux étudiés, nous avons pu mettre en évidence la 


résonance géante dans les spectres d’impulsions bruts fournis par le 


sélecteur d'amplitude. Les figures 14 et 15 représentent les spectres 
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obtenus avec des cibles d'aluminium et de calcium de quelques 
grammes par centimètre carré et un faisceau d'énergie maximum 
Em = 32 MeV. Des spectres analogues ont été relevés pour En= 27 MeM 
et Em — 22 MeV. Nous avons aussi observé sans difficultés la résonance 
géante dans les noyaux lourds. Les-spectres obtenus avec des cibles de 
tantale et de bismuth d'environ 1 g/cm? et un faisceau d'énergie maxi- 
mum E,, — 22 MeV sont représentés figures 16 et 17. Sur ces spectres 
bruts, on peut noter les différences de largeur des résonances entre des 
noyaux sphériques ou peu déformés comme Ca et ?Bi et des noyaux 
déformés comme 27Al et 181Ta : ces derniers présentent des résonances 
beaucoup plus larges, en accord avec les observations antérieures sur 
les réactions (y, n) (77) (78) Notre méthode nous permet donc une 
étude très directe de la résonance géante. 

Les courbes donnant la section efficace différentielle de diffusion, à 
140°, en fonction de l'énergie, obtenues par la méthode décrite précé-, 
demment, sont représentées figures 18, 19, 20, 21, 22, 23, 24 et 25. Sur 
ces figures, nous avons porté les résultats de E. G. Fuller et 
E. Hayward (10) (34) (F-H), AE/E — 10 p. 100, A. S. Penfold et 
E. L Garwin (36) (P-G), AE/E = 10 p. 100, M. B. Stearns (79) (S), 
E — 17,6 MeV et ceux de J. Miller, C. Schuhl et C. Tzara (80) (M-S-T), 
AE = 0,5 MeV. 

L'accord général est assez bon pour les noyaux légers, compte tenu 
des erreurs statistiques assez importantes, 10 à 15 p. 100 de part ets 
d'autre. Nos mesures effectuées pour différentes valeurs de E,, ne nous 
ont pas permis de mettre en évidence la diffusion inélastique, qui 
semble peu importante : elle est égale au maximum à notre précision 
statistique, c'est-à-dire inférieure à 15 p. 100 de la diffusion élastique. 

Pour les noyaux lourds, nos résultats sont systématiquement supé- 
rieurs à ceux des autres équipes : ceci peut provenir d’une contribution 
notable de la diffusion inélastique, mais les incertitudes en valeur 
absolue peuvent atteindre 20 p. 100 de part et d'autre. 

Nous avons porté au bas de ces figures, à gauche, la section efficace” 
différentielle de diffusion Thomson nucléaire (chap. Ier, éq. 17) et à 
droite la section efficace différentielle de diffusion cohérente par Z pro 
+ons libres (chap. Ier, éq. 18). 

Nous avons étudié la distribution angulaire des photons diffusés sous 
un angle variant de go° à 14° par rapport au faisceau incident pour 
S1P, Ta et 29Bi ; pour ?7Al et Ca, l'angle de diffusion variait de 6v°» 
à 1/09, car nous étions moins gênés par les empilements pour les angles 
avant. Afin de pouvoir mieux comparer ??Al et Ca, d’une part, et 18Ta 
et Bi, d'autre part, nous avons pris les mêmes bandes d'énergie pour. 
ces deux couples de noyaux. Les résultats obtenus sont représentés" 
figures 26 et 27. Une différence apparaît entre 27Al et Ca alors que 18Ta 
et *®Bi présentent exactement la même distribution (Ces résultats 
mettent en évidence le caractère dipolaire de la résonance géante. 
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Fig. 15. — Spectre d'impulsions obtenu avec une cible de calcium. 
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Fig. 16. — Specire d’impulsions obtenu avec une cible de tantale. 
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Fig. 17. — Spectre d’impulsions obtenu avec une cible de bismuth. 
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Fig. 27. — Distribution angulaire des photons 
diffusés par le lantale (a) et le bismuth (b) (11-20 MeV). 


tant de déterminer la relation entre la section efficace de diffusion 
élastique et la section efficace d'absorption. Nous utiliserons ici un 
modèle très simple, dérivé de l’oscillateur harmonique classique, que 


nous généraliserons pour les noyaux déformés grâce aux hypothèses de 
M. Danos et K. Okamoto (77) (81). 


Oscillateur harmonique à une dimension (polarisabilité scalaire). — Dans” 
le modèle simple de M. Goldhaber et E. Teller ( 
s'explique par l'oscillation relative de l’ensem 
port à l'ensemble des neutrons. La diffusion 
traiter classiquement comme la diffusion d'u 
magnétique par un oscillateur harmonique à 

La section efficace différentielle de diffus 
dans ce cas par (38) (82) : 


44), la résonance géante 
ble des protons par rap- 
élastique peut alors se 
n rayonnement électro- 
symétrie sphérique. È 
ion élastique est donnée 


do e2 \? Ë ot 1 + cos? 0 
dQ }6  \mc? 2 (12) È 


On — ©}? + y20? 

avec € : charge de masse m oscillant suivant Ox av 

Propre v, — &9/27 (fig. 28a). | 

Y— 0/27 : fréquence du rayonnement électromagnétique inci-. 

dent suivant Oz, polarisé suivant Ox (fig. 28a) 

D angle de diffusion du rayonnement élect 
risé suivant Ox (Hg. 28a). 


+ 2 2e À ” ps . . 
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De la même façon, la section efficace d’absorption est donnée 


par (38) (82) : 
F: me RONA (15) 
Vo 


En comparant ces expressions aux relations 12 et 15 (chap. Ier), nous 
obtenous l'amplitude de diffusion : 


RO = 0) = = @? — (14) 
/ mc — &°} + 2 
On définit alors la polarisabilité e, comme le rapport du moment dipo- 
laire induit par le champ électromagnétique, D — ex, divisé par le 
champ électromagnétique : 


RE 0) (15) 


Dans ce cas (fig. 28a), la charge e se déplace suivant la direction Ox 


F4 y EN 
du vecteur polarisation E : la polarisabilité est donc une quantité 
scalaire. Nous aurons donc, dans le cadre du modèle de Golhaber et 
Teller, en tenant compte de la diffusion Thomson : 


Fig. 28. — Diffusion d’un rayonnement électromagnétique 
par un oscillateur à une dimension (a) et à trois dimensions (b). 


Oscillateur harmonique à trois dimensions (polarisabilité tensorielle). — En 
général, le moment dipolaire induit, D, n'est pas dans la direction de E 
(tig. »8b) : la polarisabilité est alors une quantité tensorielle. Un 
élément de ce tenseur, ex; relie l'amplitude du champ appliqué 
suivant Or à l'amplitude du moment dipolaire induit suivant Oy : 


D, = Eur (r 7) 
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Dans le modèle de Danos et Okamoto (77) (81), pour les noyaux 
déformés, la section efficace d'absorption s'explique par la superposition 
de deux résonances géantes d'énergies différentes, associées aux oscil- 
lations de la charge nucléaire suivant le grand axe et les deux petits 
axes de l’ellipsoïde de déformation (83). Dans ce cas, Danos (85) a 
montré que la section efficace totale d'absorption est donnée par : 

T1 a 2 b 
GalE) = + cf(E) + À cÂ(E) (18) 
où o{E) et o?(E) représentent les sections efficaces d'absorption de 
photons polarisés suivant le grand axe, a, et les deux petits axes, b, de 
l’ellipsoïde de révolution. La diffusion élastique des photons peut donc 
se traiter classiquement comme la diffusion d’un rayonnement électro- 
magnétique par un oscillateur harmonique à symétrie cylindrique. 

Dans ce cas, la section efficace différentielle de diffusion élastique 

comprendra deux termes, l’un scalaire et l’autre tensoriel (38) : 


S t 
an (a) + (24) © Go) 
Le terme scalaire est donné par une expression analogue à (16) : 
/ds \s A + 2B 
CR # | 3 
où À et B représentent ies amplitudes de diffusion élastique vers 


l'avant (éq. 14), suivant le grand axe, a, ou les deux petits axes, b, de 
l’ellipsoide. Le terme tensoriel (38) s'écrit : 


à I + cos? 6 


: _ (20) 


do l 2 13 + cos? 6 Ë 
(a), = |[A—B| À € 10 (21) 


A.M. Baldin a montré qu'en mécanique quantique, la section efficace 
de diffusion élastique devient, dans le cas du modèle de Danos et” 
Okamoto et en tenant compte de la diffusion Thomson : 


do, |A+2Be. 
ue 3 et 


avec J, : spin de l’état fondamental. 


RU ee Te(239 7) 
2 (Jo+1)(295+ 3 


2 13+cos? 0 
SRB 


0 
Sala vo Ea—E?+iET, 


0 2 . 


= ñ et — ï 
arc (ES — E2)2 + LE De arc (E?—E2} La E°T? 


(23). 


Les paramètres Ge es le F6, E,etE 
de section efficace d'absorption, en u 
et des formes de Lorentz (éq. 13) 


 élant calculés à partir de la courbe 
tilisant la relation de Danos (éq. 18) 
» pour chacune des résonances : 


ET? rer? 
a 0 a s 
PaË)— a E?— #2 eva calE) = 0} DURE: en Pa 7) 
(E — E?) + ET, (Ey— E?}? + ET, 


: CD : ee : : . ; 3 e 

avec 6,4 : Section efficace d absorption à la résonance, E,5 = E. 
l'av : largeur à mi-hauteur de la résonance « ou b. 

Pour un noyau sphérique, À — B, on retrouve | expression 16 


Diffusion inélastique. — En réalité, si la résolution expérimentale n’est 
pas suffisante, dans nos expériences AE/E — 10 p. 100, les mesures de 
diffusion élastique comprennent aussi la diffusion inélastique vers des 
états excités dans une bande d'énergie AE au-dessus du niveau fonda- 
mental (AE — 2 MeV si E— 20 MeV). Dans les noyaux déformés, il 
existe des niveaux excités de rotation (83) qui peuvent être atteints par 
désexcitation dipolaire. Ce type de diffusion inélastique a été étudié par 
2. Maric et P. Môbius (85). Fuller et Hayward (86) ont montré que 
l'addition de cette diffusion inélastique vers les niveaux de rotation, 
diffusion Raman nucléaire, donne : 


21 + cos 0 2 13 + cos? 0 
3 _ dt = | À B | 90 Ed (25) 


a) À + 2B 
da Æ 

Ce qui revient à l'expression précédente (22) pour J,&, c’est-à-dire pour 
le cas classique. 


Distribution angulaire. — Pour ce modèle collectif, la distribution 
angulaire des photons diffusés élastiquement est de la forme, pour un 
noyau sphérique (cas scalaire) : 

W{8) = : + a cos? 6 avec a = (26) 


quelle que soit l'énergie des photons diffusés. 
Pour un noyau déformé (cas tensoriel) : 


W(8) = 1 + a(E) cos’ 6 


avec : 
À + 2B E Jol235 — 1) Sons 2 2 
(E) ss A PE PE TE 0 LE, RP»: 
a — 2 = d 2 2 
À À + 2B Jol2J0 — 1} 2 R° + 13R 
= | À —B 45 3} 
| MONT TEE Le : 


R, et R; étant les amplitudes de diffusion élastique scalaire et tenso- 
rielle vers l’avant : a(E) est alors une fonction de l'énergie comprise 


entre 1/13 et 1. 


6 AE 
Si nous mesurons le coefficient a pour une bande d'énergie assez 
large AE, nous aurons dans le cas scalaire : 


a(AE) = 1 (28) 
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et dans le cas tensoriel : 


a(AE) = -— = 
D (ar e 13R;) 


AE 


Si nous tenons compte de la diffusion Raman nucléaire, le facteur 
Jo(2d0 — 1)/(d5 + 1)(2d4 + 3) devient égal à l'unité, ce qui augmente la 
contribution relative de R; par rapport à R; et la distribution angulaire 
devient plus isotrope. Qualitativement, ceci sera vrai pour toute diffusion 
inélastique : elle aura toujours tendance à rendre plus isotrope la dis- 


tribution angulaire, c’est-à-dire à diminuer a(E). 


Supposons, au- contraire, que la résonance géante est formée de 
niveaux discrets (87), dans certains noyaux légers, par exemple (53), 
nous pouvons alors connaître la distribution angulaire pour chacun de 
ces niveaux ef, en supposant qu'ils n'interfèrent pas entre eux, la dis- 
tribution angulaire totale. Pour un noyau pair-pair, J, — o, les états. 


(29) 


excités par absorption dipolaire électrique ont tous un spin J = 1 ; law 


distribution angulaire pour la diffusion élastique, J, — J,— 1, sera 


alors : 


res 
ox 1 9 


Lt 


et pour la diffusion inélastique : 


W{6) — 1 + cos? 0 


W(0) — 1 — 1/3 cos? 8 
W(6) = 1 + 1/13 cos? 6. 


Comme nous l'avons remarqué ci-dessus, ainé1 < ar. 
Mais pour les noyaux impairs, de spin demi-entier, les distributions 
élastiques deviennent plus compliquées, car elles comprennent plusieurs. 


termes ({2), tableau III : 


TaBLeau III 


l 
1/2 — 1/2 + 1/2 

| 1 1 
| 1/2 — 3/2 — 1/2 


1 1 
512 — 3/2 — 5/2 


il 1 
5/2 — 5l2 + 52 


| 1 1 
| 512 = 7/2 = 5/2 


1 + 3/7.cos2 0 
I + 0,015 cos? 6 


1 + 1/3 cos? 0 


* I + 0,169 cos? O 


EL) 


(30) 


(31) 


\ 
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En résumé, la distribution angulaire des photons diffusés nous ren- 
seigne Sur : 

— La polarisabilité nucléaire, dans le modèle collectif. 

— Les interférences entre niveaux discrets formant la résonance 
géante. 

— La diffusion inélastique. 


b) Section efficace. — Les courbes portées sur les figures 18 à 25 
représentent les sections efficaces prévues par la relation de dispersion 
à partir des sections efficaces d'absorption connues. 

Pour le carbone (fig. 18), nos résultats sont en bon accord avec la 
courbe donnée par Penfold et Garwin (36). C’est une vérification de 
notre méthode expérimentale et une confirmation de l'étalonnage de 
notre chambre d'ionisation. 

Pour les noyaux légers étudiés, nous avons utilisé, pour le calcul &e 
la relation de dispersion. les sections efficaces d'absorption données par 
J. Dular et al. (88). Quoique ces résultats soient peu précis, 20 p. 100 
en valeur absolue, à cause des incertitudes sur les sections efficaces 
d'absorption électronique, nous avons préféré utiliser ces mesures pour 
deux raisons : d’abord parce que ce sont des mesures cohérentes entre 
elles, faites par la même équipe dans les mêmes conditions, alors qu’il 
est courant de trouver des écarts de 20 à 30 p. 100 entre des résultats 
de différents laboratoires sur la même réaction. Ensuite, parce que ce 
sont des mesures d'absorption ((+y, n) + (y, p) + (y, 2n) + etc.), alors 


. que la plupart des résultats concernent les réactions (+, #) et il faut 


alors connaître (y, p), (y. 2n), elc., si possible à partir de la même 


_ série d'expériences. 


Pour le magnésium (fig. 19), nos résultats indiquent une forte 
diffusion jusqu'à 30 MeV, en accord avec les mesures de Fuller et 
Hayward (10). Nous n'avons pas pu faire la comparaison avec la section 
efficace d'absorption qui n’a pas été mesurée jusqu'ici. La forme de la 
section efficace peut toutefois s'expliquer par la forte déformation du 
noyau, la présence des trois isotopes stables #Mg, #Mg et *Mg et une 


contribution assez importante de diffusion inélastique. 


Pour l'aluminium (fig. 20) qui est un noyau déformé (Q = + 0,15b), 


Les courbes portées sur la figure ont été calculées avec l’expression 22. 


Mb ET : Le 


FU CARE US 1e pes 


* Les paramètres 0%, 6; l'as ls, Ea et Ey ont été déduits (éq. 18), de la 


courbe d'absorption donnée par J: EE. Baglin, M.N. Thompson et 
B. M. Spicer (8g), qui est la moyenne des mesures de J. Dular 
et al. (88)et de B. Ziegler (go) : les paramètres obtenus sont peu précis 
à cause des incertitudes expérimentales sur la courbe d'absorption. 
Nous remarquons un décalage en énergie d'environ 1 MeV, que nous 
retrouverons d’ailleurs daus les autres noyaux légers, dû probablement 
à la différence des étalonnages dans les deux expériences : notre préci- 


1428 ANDRÉ BUSSIÈRE DE NERCY 


sion en énergie est de l'ordre de + 0,5 MeV. A part ce décalage, nos 
résultats sont en assez bon accord avec les courbes, correspondant l’une 
au cas scalaire, l’autre au cas tensoriel ; la statistique ne nous permet 
pas de conclure au sujet de la polarisabilité. 

Pour le silicium (fig. 21), nos mesures sont en bon accord avec la 
courbe calculée à partir de la section efficace d'absorption de Dular 
et al. (83). mis à part le décalage en énergie discuté plus haut. 

La courbe calculée pour le phosphore (fig. 22), est en assez bon accord 
avec nos résultats, sauf vers 30 MeV où la diffusion est encore impor= 
tante, comme dans le magnésium : le noyau est assez déformé et la 
diffusion inélastique peut être importante. 

Nos mesures pour le calcium (fig. 23) sont en bon accord avec la 
courbe calculée. 

En résumé, pour les noyaux légers, l'accord entre nos valeurs expé- 
rimentales et les courbes calculées à partir des sections efficaces d’ab- 
sorption indique que : 

— La diffusion inélastique est peu importante : elle est au maximum 
égale à notre précision statistique, c'est-à-dire inférieure à 15 p. 100 de 
la diffusion élastique. Elle semble un peu plus importante pour Mg 
et °1P, 

— La distribution angulaire est de la forme W(6) = 1 + cos? 0; 
c'est-à-dire que la polarisabilité est scalaire. Cette conclusion ne 
s'applique pas à ?7Al, car nous ne pouvons conclure au sujet de la pola- 
risabilité dans ce cas. 

Pour les noyaux lourds, la section efficace d'absorption est bien 
représentée par la section efficace photoneutronique, car la réac- 
üon (+, p) est tout à fait négligeable (91) à cause de la barrière coulom- 
bienne. En réalité, les mesures sont faites par détection directe des 
neutrons et on enregistre donc tous les neutrons produits, c’est-à-dire 
(Cr: n) + (y; np) + 2(y, 2n) + 3(y, 3n)+ etc. .) et pour obtenir la sec= 
tion efficace d'absorption on doit retrancher (y, 2n), o(y, 3n) est en 
général négligeabie, ce qui entraîne une assez grande incertitude 
sur c4(E) au-dessus du seuil (+, 2n). Toujours pour des raisons de cohé- 
rence entre les mesures, nous avons utilisé les résultats de E. G. Fuller 
et M. J. Weiss (92) (F-W), E. G. Fuller et E. Hayward (93) (F-H) et 
ceux de J. Miller, C. Schuhl et C. Tzara (94) (M-S-T). 

Pour le tantale (fig. 24), qui est un noyau déformé (Q = + 2,7b), les 
courbes portées sur la figure ont été calculées avec l'expression 25 ; les 

paramètres Ou Oh» l'as Lo, Ea et Ey ont été déduits, d’une part, des 
résultats de Fuller et Weiss (92), d'autre part, de ceux de Miller, Schuhl 
et Tzara (94). Nos résultats sont nettement supérieurs aux courbes 
correspondant les unes au cas scalaire, les autres au cas tensoriel, y 
compris la diffusion inélastique vers les niveaux de rotation de basse 
énergie. Ceci semble indiquer une forte contribution de diffusion inélas- 
tique vers d’autres niveaux que ceux de rotation, mais il faut remarquer 


E. 
4 
4 
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que notre précision en valeur absolue est de 20 p 100 et celle des 
mesures de section efficace de photoneutrons de 12 à 15 p- 100. En tous 
cas, la forme de notre section efficace est en meilleur accord avec la 
courbe tirée des mesures de Miller, Schuhl et Tzara (94). 

Pour le bismuth (fig. 25), qui est un noyau pratiquement sphérique 
(Q = — 0,4b), la courbe titrée des résultats de Fuller et Hayward (93) 
est en bon accord avec nos résultats, à part un léger décalage en énergie 
d'environ 0,5 MeV. Par contre, nos résultats sont nettement supérieurs 
à la courbe tirée des mesures de Miller, Schuhl et Tzata (94) ; ceci met 
en évidence les possibilités de divergence entre des mesures effectuées 
dans différents laboratoires, comme nous l’avons fait remarquer plus 
haut. En prenant les courbes de Miller, Schuhl et Tzara pour Ta et Bi, 
nous pouvons obtenir un bon accord avec nos résultats moyennant une 
diminution d'environ 30 p. 100 de notre section efficace : nous pouvons 
alors remarquer que nos mesures correspondent pour le tantale à une 
polarisabilité scalaire, en accord avec notre distribution angulaire. 

En résumé, pour les noyaux lourds, le désaccord entre nos valeurs 
expérimentales et les courbes calculées à partir des sections efficaces 
de photoneutrons, peut indiquer une contribution notable de la diffusion 
inélastique, mais cette contribution serait à la limite de notre précision 
expérimentale. 


c) Distribution angulaire. — En utilisant le modèle collectif décrit 
ci-dessus, les courbes donnant a(E) sont représentées figure 29, pour 
l'aluminium, J, — 5/2, dans le cas de la diffusion élastique seule et de 
la diffusion élastique plus la diffusion Raman (éq. 27). Compte tenu du 
décalage en énergie et de la variation de la section efficace, nous vbte- 
nons (éq. 29) : 

ain (16 27 MeV)—o0.87+0,02 pour dj — 5/2 


avec les résultats de Baglin, Thompson et Spicer (89). Cette valeur est 


un peu supérieure à notre mesure (lig. 204} 
Gexp (16-27 MeV) — 0,78 + 0,08. 
En tenant compte de la diffusion Raman, nous obtenons (éq. 29) : 
at (16-27 MeV)—0,78 +0,02 pour v6® 


qui encadre notre valeur expérimentale. Nous pouvons donc conclure à 
uue polarisabilité tensorielle et à une faible contribution de diffusion 
inélastique SAS re 

À cause du spin J, — 1/2, le terme tensoriel disparaît pour ie phos- 
phore et la distribution angulaire pour la diffusion élastique seule 
donne «tn = 1, en accord avec notre valeur expérimentale : 


dexp (18-30 MeV) = 1,01 +- 0,10. 
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Dans le cas du calcium, qui est sphérique, on obtient &in = 1, en 
accord avec notre valeur expérimentale (fig. 26 b) : 
&exp (16-27 MeV) — 0,94 + 0,09. 


La polarisabilité est donc scalaire. 


(él) 


(él+Ram) 


0,75 


0,50 


0,25 


15 20 25 


Fig. 29. — Variation du coefficient a de la distribution angulaire 
pour l'aluminium, prévue par le modèle de Danos-Okamoto. 


Pour le tantale, J, — 7/2, les courbes donnant a(E) (éq. 37), sont 
représentées figure 30. Compte tenu de la variation de la section efficace 


avec l'énergie, nous avons calculé (éq. 2g), pour la diffusion élastique 
plus la diffusion Raman : 


ain (11-20 MeV) — 0,75 + 0,02 (courbe de Fuller et Weiss). 
ain (11-20 MeV) = 0,73 + 0,01 (courbe de Miller, Schuhl et Tzara). 
Notre valeur expérimentale (fig. 27 a) : 

Gexp (11-20 MeV) — 1,02 + 0,10 


est tout à fait incompatible avec ces valeurs. Même sans tenir compte 
de la diffusion Raman nucléaire, nous trouvons (fig. 30) : 


ain (11-20 MeV) — 0,86 + 0,02 
&in (11-20 MeV) — 0,85 + o,o1° 
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ce qui est encore bien inférieur à notre valeur expérimentale. Ce résultat 
semble donc indiquer une polarisabilité tensorielle très faible sinon 
nulle, en désaccord avec E. G. Fuller et E. Hayward (34), qui mettaient 
en évidence la polarisabilité tensorielle par comparaison de leur section 
efficace différentielle de diffusion avec les courbes calculées à partir des 
mesures de Fuller et Weiss (92). Notre distribution angulaire semble 


plus probante, car elle est indépendante de la valeur absolue de la 


section efficace. 


Dans le cas du bismuth, qui est pratiquement sphérique, nous obte- 
noNnS Ath — 1, en accord avec notre valeur expérimentale (fig. 27 b) : 


Gexp (11-20 MeV) — 1,04 + 0,10. 


La polarisabilité est donc scalaire. 

En résumé, nos valeurs expérimentales sont en accord, sauf pour 
181Ta, avec les prévisions du modèle collectif de Danos et Okamoto, 
avec une faible contribution de diffusion inélastique. 

Mais dans tous les cas, nous avons ax? Z 1, en bon accord avec le 
modèle simple de Goldhaber et Teller. 


Ta 
0,25 
E (MeV) 
MES FR ras 
10 15 20 
Fig. 30. — Variation du coefficient a de la distribulion angulaire 


pour le tantale, prévue par le modèle de Danos-Okamoto. 
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Si nous supposons, au contraire, que la résonance géante est formées 
de niveaux discrets, nous pouvons prévoir les distributions aogulaires. 
Sauf pour Ca, pour lequel ain — 1, nos valeurs expérimentales sont, 
toutes bien supérieures aux valeurs théoriques pour des niveaux dis-. 
crets, qui donneraient des distributions plus isotropes, par exemple, 
tableau IT : 

Pour 31P, ain < 0,43 et pour ?7Al, ain < 0,33. 

Nous pouvons donc conclure que les niveaux formant la résonance 
géante ne sont pas indépendanis, mais qu'ils interfèrent fortement 
entre eux. 

Les résultats concernant les distributions angulaires sont rassemblés 
dans le tableau iV, ainsi que les prévisions du modèle de Danos et 
Okamoto (D-0) et les valeurs théoriques correspondant à des niveaux 
discrets (N-D). 

TaBLEeau IV 


| Noyau | 27 A1 | SLR | Ca RO PAT | PB: 


| | | 
| ' 
Q=: | | 
Spin Jo 5/2 1/2 o | 7/2 | 9/2 
LUE £ AND = | 
Qparn h O,15 O © EE 2780 No 


Énergie des y diffu- 


lIMaises MeV: :, 2 r6 "07 18 — 30 | 16 — 27 | II — 20 | Re 20) 
| | 
dexp [0,80 Æ 0,08 1,01 + 0,10 0,04 + 0,09 1,02 Æ 0,10/1,04 + o,r0 
A | 
se | 
SthIDY 0 [0,07 = 0,02 I ï 0,74 + 0,02! I 
| | 
Le ei) | 
th N.D. | <0,38 <o43 | 1 | 
RE | | 
Æ =! 
d) Rapport l'}/[.— Vers le maximum de la courbe d'absorption, 


la relation de dispersion (éq. 16, chap. Ier) se simplifie et devient : 


(2) 0 


6 
6rxÈ 4 (a 


en négligeant la section efficace de diffusion Thomson nucléaire. D'autre 
part, on peut montrer aussi que (95) : 


0 
ES Ne 
. 


6 TX 


(33) 
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En analysant nos résultats comme des résonances simples (chap. HD), 
nous pouvons calculer ly/T à partir de la section efficace de diffusion 
intégrée sur toute la résonance. Nous pouvons alors comparer les 
valeurs obtenues pour 64 et l'y/T à partir des sections efficaces d'absorp- 
on (éq. 32 et 33) et à partir des sections efficaces de diffusion (fig. 18 
à 25). Les résultats sont rassemblés dans le tableau V. < 

L'accord général est donc tout à fait satisfaisant, on voit que le rap- 
port l',/T croit régulièrement du carbone au bismuth. 


TABLEAU V 
Noyau Carbone | Aluminium Silicium | Calcium Bismuth 
! de Tr a 
| 0 | | | | 
| GEL in DES EU à Eee | 0 
Sub RCE |Sa ab T'., IPJedfe Ve NRA Le DUT SE mb TE 


dub vi db Y 


PApartir | 30 |1,5X10o % 200 |3,2X10-%| 320 |4,3X 10 %| 580 


| 
| | | | (Æ 
I5,8X101°| 20 


a | | | | | | | 


| eee | | | 2 INR us, 
| | 


| | | | | 
; | FR : : l'ATRRRS 
PA partir | 32 11,6% to | 210 |3,2X 10%} 280 |3,8x10-%| 610 |5,3X 10-3| 10,5 |1,8X 107% 


de 67 | | | | | 
| | | | | | | 


RÉSUMÉ. CONCLUSIONS 


Au cours de ce travail. nous avons pu étudier la diffusion résonnante 
des photons de freinage par des niveaux de 2C, Mg et #Si : les carac- 
téristiques de ces niveaux ont été déterminées pour la première fois 
pour Mg et Si, pour 12C elles sont en bon accord avec des mesures 
précédentes. 

Nous avons étudié, dans les mêmes conditions, la résonance géante 
dans 20, Mo, 27Al, Si,.%1P, Ca, Hila'et 209Bi: Seul le carbone avait 
déjà été étudié par la même méthode. Nous avons pu observer directe- 
ment, pour la première fois, la résonance géante dans les spectres 
d’impulsions fournis par le détecteur. Les largeurs, différentes pour un 
noyau sphérique et pour un noyau déformé, apparaissent clairement 


- dans ces spectres. Pour la première fois, nous avons pu effectuer les dis- 


&ci 


. Q # 4 7 LA 
tributions angulaires des photons diffusés dans la région de la résonance 
géante. Nous avons obtenu les résultats suivants : 

_— La résonance géante présente un caractère dipolaire. 
_— La diffusion inélastique est peu importante (< 15 p. 100 de la 
diffusion élastique), sauf peut-être dans les noyaux lourds. - 


ŒÉ Se 


1434 ANDRÉ BUSSIÈRE DE NERCY 


— La polarisabilité nucléaire est, en accord avec le modèle de Danos 
et Okamoto, de type tensoriel pour Al et de type scalaire pour Ca et 
209B;. Pour 18Ta, nous mettons en évidence une polarisabilité scalaire, 
en désaccord avec ce modèle. 

__ Le modèle collectif simple de Goldhaber et Teller explique bien 
l’ensemble de nos résultats 

— Si la résonance géante est formée de niveaux discrets, nos résultats 
montrent qu'ils ne sont pas indépendants mais doivent interférer forte- 
ment entre eux. 

Cette technique expérimentale est actuellement limitée surtout par le 
faible temps d'occupation du bétatron : durant notre travail, le temps. 
réel de mesure était de 2,75 X 10 du temps total, l’ensemble de ce 
travail correspond dans ces conditions à 9 heures de fonctionnement 
effectif de l'appareillage. 

Pour améliorer la précision de ces mesures, il serait souhaitable de 
disposer d’un accélérateur d'électrons’ à forte intensité et temps d'occu- 
pation élevé, permettant d'utiliser des photons monoénergétiques, pro- 
duits par annihilation en vol des positons. 
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CONTRIBUTION A LA TECHNIQUE 
DES COÏINCIDENCES RAPIDES 
ET ÉTUDE DE 


QUELQUES PROBABILITÉS DE TRANSITION E2 


DANS LES NOYAUX LÉGERS 


Par R. RICHERT 


INTRODUCTION 


La mesure des durées de vie des états excités des noyaux est 
parmi toutes les autres méthodes de ia spectroscopie nucléaire d’une 


» particulière importance, car elle permet d'atteindre la valeur absolue 


des éléments de matrice nucléaire et constitue ainsi un test des plus 
sûrs pour les fonctions d'ondes théoriques proposées. Ce test est 
souvent même plus sensible que la mesure de propriétés des états | 
_stationnaires, telles que l'énergie par exemple. 

La mesure directe de la vie moyenne radiative +, n’est possible que 
lorsque sa valeur est suffisamment faible. La méthode des coïn- 
cidences retardées, qui s’est considérablement améliorée récemment, 


permet l'étude directe de la décroissance du niveau nucléaire excité 


jusqu’à des valeurs de +, de l’ordre de ro7*° sec, avec une précision 


* de 5 à 10 p. 100. La méthode de comparaison, moins précise, permet 
- d'atteindre quelque 1077° sec. 


Si la transition est très rapide, la mesure indirecte de + peut être 
, r 2 ! | » Dr , 
réalisée en déterminant, soit le rendement absolu l, d’une réaction 


* de capture radiative, soit le rapport d’embranchement d’une dés- 
> excitation compétitive par une particule lourde dont la probabilité 
- de transition est connue. Mais il est extrêmement difficile de mesu- 


(!) Thèse présentée à la Faculté des Sciences de l'Université de Strasbourg 


pour obtenir le grade de Docteur ès Sciences physiques et soutenue le 
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rer une largeur F,- 107° eV qui correspond à +, + 1077* sec. Des 
méthodes spéciales sont alors utilisées pour étendre le domaine 
d'application des techniques précédentes. Ces méthodes, développées. 
respectivement par Devons et R. E. Bell, permettent de reculer de 
quelques ordres de grandeur les Hmites de mesure directe de +, par 
la méthode des coïncidences. 

Une étude particulière s'attache aux noyaux légers de la couche 1p 
et du début de la couche 1d, 2s pour lesquels les probabilités de 
transition constituent encore un problème théorique. Si le modèle 
à particules indépendantes dans le couplage intermédiaire est adéquat 
pour décrire les schémas de niveaux, il est loin de rendre compte 
d'une manière satisfaisante des probabilités de transition y. Il est 
notamment apparent qu'une description collective est nécessaires 
pour expliquer les transitions E> même pour des noyaux aussi légers 
que ceux de la couche 1p. 

Notre travail concernant les noyaux suivants : 1°B, ?AI, ?°AI, 
nous donnons au début de cette thèse une description sommaire du“ 
modèle à particules indépendantes ordinaire, analysant plus parti 
culièrement le mode du couplage intermédiaire. Nous décrivons 
ensuite brièvement ce même modèle dans un puits de potentiel sphé- 
roïdal qui s'applique avec succès aux noyaux de la couche rd. 


CHAPITRE PREMIER 


Les modèles nucléaires. 


À. — Le modèle isotrope à particules indépendantes. 


1° Généralités sur les couplages (71), (LS) et intermédiaire 
— Le modèle le plus simple pour un noyau est celui de particules" 
se déplaçant d'une manière indépendante dans un puits de poten- 
tiel à symétrie sphérique V(r), qui représente en quelque sorte l’inter 
action moyenne de chaque nucléon avec tous les autres (46). | 
En faisant choix, soit d’un potentiel d'oscillateur harmonique, 


soil d un puits carré à murs infinis, et en tenant compte de l’éner-. 
gie additionnelle provenant de l'interaction entre le spin intrin- 


sèque s du nucléon et son moment orbital fe on peut rendre compte 
des couches fermées bien connues. Cependant, si les états de grands 
moments angulaires orbitaux ne sont pas assez liés dans un potentiel 
d'oscillateur, ils le sont trop dans celui du puits carré. Un poten- 
tiel intermédiaire, auquel est adjoint un potentiel spin-orbite, rend 


& 


L7 


. puisque les 
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bien compte de la suite des niveaux d'énergie et des nombres 
magiques. 

À ce stade le modèle peut également prédire les spins des noyaux 
qui ont une particule hors d’une sous-couche ou d’une couche dou- 
blement fermée. Mais si un niveau non rempli a plus d’une parti- 
cule ou d’un trou, le moment angulaire total n’est pas déterminé 
d’une manière unique. Tous les états possibles sont dégénérés en 
énergie et il n'est pas possible de faire une prédiction en ce qui 
concerne les spins des_états fondamentaux des noyaux. 

Le modèle doit done tenir compte des forces entre nucléons. En 
effet, remplacer l'interaction de tous les autres nucléons avec un 
nucléon donné par un puits de potentiel effectif n’est pas une 
représentation appropriée de toutes les situations. I1 faut donc trai- 
ter un problème d'interactions résiduelles et on est alors amené à 
envisager divers modes de description du couplage des nucléons. 

Considérons par exemple le couplage de deux nucléons. Si les 
interactions sont faibles par comparaison à l'intensité de la force 
de couplage spin-orbite, les états d’un noyau donné seront décrits 
par des configurations distinctes, chacune d'elles provenant du cou- 
plage de ces deux nucléons caractérisés par les nombres quantiques j, 
et j,. Les fonctions d'ondes correspondront à des configurations (jj) 
pures. Mais si l'énergie d'interaction devient comparable ou même 
plus importante que l'énergie spin-orbite, les états ayant la même 
valeur de J (où J est le moment angulaire total d’un état Prove- 


nant de la composition des deux moments angulaires j, et 7, et 
satisfaisant au principe de Pauli) sont fortement mélangés, Ces 
états ne peuvent plus alors être décrits en bonne approximation 
par des fonctions d'ondes de configuration (jj) pures. Lorsque 
l'interaction spin-orbite est encore moins importante, quoique la 
description des états puisse être faite dans une représentation (jj), 
il n’est pas possible dans ce cas de rendre compte de l’ordre des 
niveaux. e. 
Lorsque le terme spin-orbite est négligeable, les fonctions d'onde 
se présentent comme un produit d’une fonction spatiale des deux 
nucléons par une fonction de spin. La fonction spatiale a un moment 
angulaire orbital L, provenant de la composition des deux moments 


orbitaux Fe et ie et la fonction de spin un moment intrinsèque total S 
tel que 3 — s, + se C'est le couplage (LS). , 
Le problème de la compétition entre l'interaction résiduelle à 


spin-orbi è ité ë mbre 
deux corps et le couplage spin-orbite peut être traité pour + no 
quelconque de nucléons dans la couche 1p. La zone étendue entre 


les deux couplages extrêmes est appelée région du couplage intermé- 
_ diaire. Elle représente une situation particulièrement compliquée, 


fonctions d'ondes des couplages extrêmes décrivent des 
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caractéristiques différentes. En fait, seule la comparaison entre les 
données expérimentales et théoriques permet de savoir quelle des- 
cription est la mieux appropriée. 


»° Le couplage intermédiaire. — Le problème théorique du cou: 
plage intermédiaire (Inglis (34), Lane (43)) est simple ; les nucléons* 
sont placés dans les niveaux d'énergie les plus bas non remplis d’un 
puits de potentiel et sont couplés de toutes les manières compatibles 
avec le principe de Pauli. On introduit ensuite une interaction à 
deux corps et un terme de couplage spin-orbite. Mais en raison des 
grands nombres d'états possibles la méthode a été limitée, d’une 
part, à la couche rp (34) (39) quel que soit le nombre des nucléons, 
d'autre part, à la couche 14 et 2s pour un petit nombre de 
nucléons (21). 

L'interaction entre deux nucléons n'est pas encore bien connue. 
Cependant une caractéristique frappante du modèle des couches est 
que les résultats sont en général insensibles à la forme particulière 
de cette interaction, pourvu qu'elle demeure dans certaines limites 
assez larges. 

Les contributions de cette interaction aux matrices d'énergie sont 
habituellement exprimées en termes des intégrales directes L et 
d'échange K qui sont fonction de l'intensité de l’interaction à deux 
corps et du rapport du rayon nucléaire à la portée des forces. Le 
reste de l’énergie potentielle provient de l'énergie de couplage spin- 
orbite écrite comme une somme de termes de couplage à une parti- 


— + 
cule : a»l.s. De plus les fonctions d'ondes utilisées pour repré-* 
senter les nucléons dans un puits de potentiel sont, pour des raisons“ 
de commodité de calcul, les fonctions d'ondes de : l’oscillateur. 
Dans cette description le paramètre le plus important est le rap- 
port a/K. En effet, au début de la couche p, a/K est de l’ordre de 2. 
et à la fin de la couche a/K< 5 (34). Pour cette même couche des” 
résultats satisfaisants sont obtenus en conservant les intégrales” 
d'interaction centrale sensiblement constantes. En fait, la dépen- 
dance en L/K est une mesure directe de l'effet de variation du 
rapport du rayon nucléaire à la portée des forces d'interaction. Un” 
changement de L/K affecte soit les états d'énergie élevée, soit ceux. 
dont le spin isobarique T est plus grand que celui de l’état fonda- 
mental. L'effet sera donc important pour les noyaux pair-pair, mais 
dans ce cas les états affectés sont à une énergie élevée, Pour les: 
nOÿaux pair-impair le seul état important qui est affecté est” 
l'état T = 3/2. Par contre, dans les noyaux impair-impair les 
états T — 1 sont beaucoup plus proches de l’état fondamental ; c'est. 
le seul exemple où les niveaux faiblement excités sont affectés. | 
Pour le *B un grand nombre de valeurs de a/K donne ainsi un 
bon accord avec les données expérimentales puisqu'il est en effet 


N Oj 


DE TRANSITION E2 DANS LES NOYAUX LÉGERS 


pour L/K = 6,8. 
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ER = 5,8, K = 11,13 MeV et expérimental en {c). 


| 
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ii 
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Fig. 1: — Schéma de niveaux Fig. 2. — Schéma de niveaux 


pour a/K —= . 


(b) 
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possible de varier L/K pour rétablir au besoin la concordance (39). 
C'est pourquoi, quoique ce noyau soit situé au milieu de la couche 1P;, 
la description théorique de son spectre est celle qui s'accorde le 
mieux avec l'expérience. La figure r montre que le spin de l’état 
fondamental est J — 3 dès que a/K > 3 et qu’un très bon accord 
pour le schéma de niveaux a lieu pour a/K = 5. La figure 3 montre 
en (a) le schéma de niveaux théoriques pour a/K = 4,75 ; L/K = 68 
et K — 0,9 keV, en (b) pour a/K = 4,0. 

Cependant, il n’y a pas de valeur spécifique de a/K (fig. 5) (39) 
qui puisse rendre compte du moment magnétique de l'état fonda- 
mental. Le couplage intermédiaire ne rend pas non plus compte 
d’une manière satisfaisante du moment quadrupolaire dont la 
valeur expérimentale est Q = 0,074 e barns (66). En prenant 
<r2> + 107% cm? la valeur Q/e < r? > appartient à la région 
a/K < 3. De plus, les probabilités de transition E2 sont en désaccord 
complet avec les calculs théoriques. Ë 


B. — Aspects collectifs dans le modèle 
à particules indépendantes. 


La description basée sur le mode de couplage intermédiaire tente 
de rendre compte des données expérimentales en utilisant unique- 
ment la configuration principale la plus basse, négligeant les confi- 
gurations excitées. Cette description se révèle fructueuse pour les 
noyaux de masse 4 << À << 16. Maïs les mêmes calculs ne s'étendent 
pas aisément à la couche (1d, 2s), ces orbites étant presque dégé- 
nérées en énergie pour le potentiel d’oscillateur et il y aura un 
mélange important entre les configurations (19). De tels calculs 
n'ont été faits jusqu'à présent que pour les noyaux de masse 18 êt 
19. L'accord entre la théorie et l'expérience pour le °F notam- 
ment est très bon (rg) (21). Cependant le calcul de la probabilité de 
transition E> de 197 keV donne une valeur 5 fois plus faible que là 
détermination expérimentale. Mais il est possible de rétablir l’accord 
avec l'expérience en ‘admettant un couplage faible des particules 
externes à des oscillations de surface de cœur dont l'effet se traduit pat 
l'addition d'une charge effective à chaque nucléon extérieur au 
cœur (3). 

Le noyau °F a également été étudié avec succès du point de vue 
du modèle collectif en utilisant les fonctions d'ondes d’une parti- 
cule dans un puits de potentiel sphéroïdal (52). D'autre part, le 
spectre du noyau de Mg a un caractère rotationnel bien marqué 
et les noyaux de masse impaire voisins *#Mg et 2Al sont bier 
décrits par des bandes de rotation basées sur des états d’excitation 
de particule dans un puits sphéroïdal (45). Plus généralement, Le 


À i 
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L- 
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… possibilité de l'application du modèle rotationnel pour les noyaux 
- au-delà de O a été étudiée par Rakavy (57). Cette étude montre 
qu'il faut s'attendre dans cette région des couches (1d, 2s) à des 
noyaux fortement déformés ; l’action des règles de séiection asymp- 
totiques (1) sur les transitions 8 et y y est qualitativement obser- 
vée. L'analyse des spectres de rotation dans les noyaux légers est . 
-cependant le plus souvent délicate. 

On rencontre ainsi une situation (ex. °F) où les deux descrip- 
tions, modèle des particules indépendantes faisant interwenir le 
mélange de configurations et modèle collectif tenant compte du 
.mélange de bandes de rotation (53) (57) donnent des résultats simi- 
. aires. [1 semble donc qu'une relation doive exister entre deux modè- 
… les apparemment si différents. 


NT VEUX 


—_ Si la validité du modèle des couches a bien été confirmée en pra- 
tique, il est néanmoins extrêmement simplifié, puisqu'il néglige 
les interactions entre nucléons. Certes nous avons vu qu’en intro- 
>duisant des effets d'ordres supérieurs sous la forme de mélange de 
4 configurations avec les configurations avoisinantes, on peut tenter 


… faisante car, en raison du caractère à courte portée des forces 
- nucléaires, l'interaction de deux nucléons peut donner lieu à des 


… états d'énergie très différents et on devrait tenir compte d'inter- 
> action entre configurations éloignées. On cherche donc un moyen 
… d'exprimer sous une forme compacte ies effets de corrélation entre 
les nucléons du modèle des couches qui se meuvent librement dans 
> le puits de potentiel. Un moyen d'y parvenir est d'essayer de tra- 
+ ces effets en introduisant les concepts d'un modèle collectif 
” lans le modèle des couches. 


Le « Cranking model » d’Inglis (35) a aidé à comprendre les liens 
“ entre le mouvement collectif des noyaux et les excitations individuelles 
“ des nucléons. Elliott (18) a montré que, pour le cas de nucléons 


dans un potentiel d’oscillateur harmonique et sans interaction spin- 


' orbite, il est possible de classer des états à plusieurs particules de 
“telle sorte qu'apparaissent des caractéristiques de bandes de rota- 
“ion. Récemment Kurath et Piéman (42) ont pu construire des 
ions. d'ondes du couplage intermédiaire en appliquant la 
" méthode génératrice d’'Eliott à des fonctions d'ondes intrinsèques 
» basées sur les calculs de Nilsson. Il existe une remarquable simili- 
“tude entre les fonctions d'ondes des états les plus bas provenant 
“le cette nouvelle description et celles de l’ancienne description du 
» couplage intermédiaire. De plus, en tenant compte ee Me 
de configurations en considérant non seulement Ja tie (xp) se 

aussi les mélanges d'états (rf) ou (2p) qui apparaissent ee es 
En de Nilsson (34) (54), Kurath a pu rendre conrpte de l’accé- 
à Jération de la transition E2 de 4,43 MeV dans Île Ca): 

3 
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C. — Le modèle anisotrope des particules indépendantes. 


1° Généralités. Pour obtenir une forme d'équilibre non sphé- 
rique pour un noyau pair-pair, on doit avoir un nombre de nucléons 
suffisamment élevé dans les couches non remplies afin que leur 
pouvoir de déformation domine l'effet des interactions de couplage 
par paires. En particulier, on doit être approximativement au 
milieu d'une couche à la fois pour les protons et les neutrons. 
Cette condition est réalisée pour les noyaux autour de À — 25 dont 
les propriétés ont été étudiées dans le cadre du modèle de Bohr et 
Mottelson (12). 

Dans le noyau pair-pair *Mg on observe bien la séquence de 
spins (o*, 2*, 4*) tandis que le rapport des énergies E,4/E,+ =# 
est proche de la valeur théorique 10/3. 

La discussion de la relation entre les noyaux impairs et les noyaux 
pair-pair déformés voisins se fait en supposant que la particule 
impaire se trouve dans un potentiel moyen sphérique à symétrie 
axiale. Une extension naturelle de cette étude est de supposer que 
toutes les particules se trouvent dans un potentiel moyen non sphé- 
rique fixe ou lentement variable et de remplir ce puits selon le print 
cipe de Pauli (38). Il s’agit donc d’un modèle des couches aniso- 
tropes. Les propriétés collectives du modèle se manifesteront dans 
les rotations et les vibrations du puits sphéroïdal. 


2° Les niveaux des particules individuelles. -— Dans uné 
région à grande déformation, le mouvement nucléaire se sépare 
approximativement en un mouvement collectif (vibration et rotation) 


et en un mouvement intrinsèque. La fonction d'onde a donc là 
forme : 


Ÿ nn Xnucléon : Pvibration + Protation: e 


L'étude des états d'énergie des particules dans un puits sphéroïdal 
a été faite par Nilsson (52). Le mouvement intrinsèque x est caracté: 
risé par les nombres quantiques Q, composantes du moment angulaire 


total j de chaque nucléon sur l’axe de symétrie, et Q total est donné par 
Q — YO. De plus, chaque état d'énergie correspond à + Q,. BK 
mouvement de rolation est caractérisé par les nombres quantiques 
M et K qui. sont respectivement le moment angulaire total, la pro. 


Jection de I sur un axe fixe dans l’espace et sur l’axe de symétri 
nucléaire. Comme il n’y a pas de rotation collective autour di 


l’axe de symétrie, le moment angulaire de la rotation collective Æ 
est perpendiculaire à cet axe. Par suite K — Q et le nombre quan: 
tique K est entièrement une propriété du môuvement intrinsèque 

» 


4 
3 


_ 


e 


PROBABILITÉS DE TRANSITION E2 DANS LES NOYAUX LÉGERS 1445 


L'interaction d’un nucléon avec le champ déformé est représentée 
par l’hamiltonien : 


LH Che DS 


e 
où H, correspond à l'oscillateur isotrope, H; est un terme lié à 
—- 


e 


la déformation 5, Cl.s un terme habituel de couplage spin-orbite 


# 
et D? un terme favorisant les états de grand moment angulaire. Les 


paramètres C et D sont ajustés de façon à retrouver les niveaux 


du modèle des couches ordinaires pour à — 0. De plus, la défor- 


mation est supposée réalisée à volume constant. 
Les vecteurs propres [NIAE) de l’oscillateur harmonique iso- 


. trope (N est le nombre total de quanta de l'oscillateur, À et £ les 


nombres quantiques de projection respectivement du moment angu- 


E 
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Fig. 4. — Niveaux d'énergie d'une particule dans un potentiel ellipsoïdal 


(= 0, % = 0,08) pour 8 < Z < 20 et 8<N < 20. 
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laire orbital et du spin intrinsèque sur l'axe de la déformation) 
sont utilisés comme vecteurs de base. Chaque état, correspondant à 
une valeur donnée de Q, s’écrit donc comme une combinaison 
linéaire de ces vecteurs propres avec la condition : 


OT ASIE TEE En 


La figure 4 (50) montre les niveaux de particule en fonction de la 
déformation dans les régions 8 << Z << 0 et 8 < N < 20 calculés 
pour certaines valeurs des paramètres CG et D. Ceci permet d'’iden- 
tifier les niveaux d’excitation intrinsèque par exemple dans Île 
noyau **Al que nous avons étudié. 

Cependant, dans la limite où le potentiel nucléaire devient très 
anisotrope, on utilise les nombres quantiques asymptotiques 
(Nn,A), où n, est le nombre de plans nodaux perpendiculaires à 
l’axe de symétrie du noyau. Ceux-ci donnent lieu à des règles de 
sélection particulières pour les transitions B et électromagnétiques: 


CHAPITRE Il 


Les probabilités de transition. 


A. — Calcul des probabilités de transition. 


La théorie des perturbations donne la probabilité de transition 
par unité de temps d’un système quantique 


à 2T ; aN 
Tee eee lee 


Dans cette relation H° est l'hamiltonien d'interaction dans la tran- 
sition considérée qui s'effectue entre les états initial Ÿ; et final Y, du 
noyau respectivement de moment angulaire total I; et I, ; aN est le 
nombre d'états finals possibles par unité d'intervalle d'énergie. 

En considérant l'émission de la radiation de nature ç (électrique ou 
magnétique), de moment angulaire L et d'énergie E = fiv, on 
obtient, pour une orientation quelconque de l’état final : | 


cr 8x l+r E\21+1 ï | 2 | 
T5, 1) — ñ U(21 + x) M2 (;) "al; +r > L< vr| Min | Vi >| Ke 


t 


à 
Les opérateurs tensoriels irréductibles M{° sont les opérateurs. 
multipolaires électriques ou magnétiques du système qui sont liés 


4 
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à l’hamiltonien d'interaction H’. Comme l'opérateur qui couple 
les nucléons au champ éleciro-magnétique est un opérateur à une 
particule, les transitions qui feraient intervenir un changement de 
fonction d'onde pour plus d'une particule ne peuvent se produire 
si les particules sont indépendantes. 

Soient (x, T, 1) les nombres quantiques qui caractérisent un état 
nucléaire, x symbolisant les autres nombres quantiques nécessaires 
pour définir l’état nucléaire d’une manière unique. L'application du 
théorème d’Eckart-Wigner permet d'écrire (63) : 


21+1 | 
T{0, l) =. AT (0, l) ce HET Eten () re ï |[< afT sl; Mi°? | iT;l; >=F 
où PF, est la largeur radiative du niveau et E l'énergie de la tran- 
sition. 
Les transitions électriques de multipolarité 2! sont déterminées par 
l'opérateur : 
Mi — er Vin 


où les fonctions Y,, sont les harmoniques sphériques ordinaires. 
En particulier, l'opérateur d’une transition dipolaire électrique 


s'écrit : 
ME) =24/2 D fr +} 
i 


xf) étant relié à la troisième composante {{) du spin. isobarique du 

ième nucléon par la relation : 7, = 2t,. 
De même pour une transition quadrupolaire électrique intervient 

la composante d'ordre zéro de l’opérateur tensoriel du second 


ordre : 


Li ; LS 
Les transitions dipolaires magnétiques sont données par l'opé 


rateur : 44 
Mr) = À 4/2 (el + gs) 


2m 


let s étant respectivement les opérateurs des moments angulaires 
orbital et intrinsèque de chaque nucléon et g, et g; les rapports 


wyromagnétiques correspondants. UE 
LENS la notation de Lane et Radicati (44), on introduit la quan- 


tité : 


A) =; le eflillMillaiT ils > [À 


1 
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D'(E1) = 2,5.10-1 ES A(E1) eV. 


A(Er) étant exprimé en unités de + a de Æ avec <r> 


mesuré en unités 10 1° cm. 
De même : 


D,(E2) = 8,02.107$ EŸA(E2) eV 


; Le ; k # 

où A(E2) est en unités fe TI (2 avec <r? >> mesure en 

unités 10 2? .cm°: 
Enfin 4 


F,{Mi) — 2,76.107% E;A(Mi)eV 


mé ités (À \ 
A(M1) étant-exprimé en unités (4) - 


Dans toutes ces relations Ey est exprimé en MeV. 
Kurath (40) a effectué le calcul de À dans le modèle du couplage 


intermédiaire applicable à la couche 1p. La valeur de € r? > est. 


quelqué peu incertaine. Pour obtenir un ordre de grandeur raison- 
nable; Ta valeur utilisée est << r? > — ro 2° cm°. 


La valeur de À peut être obtenue directement à partir de la déter- 


mination de Ja vie radiative +, d’après la relation : 


Pit 6,58.10 16eV sec 


Il faut remarquer que la notation le plus souvent utilisée est la. 


“suivante : 


8r(l+ 1) p\2t 
Lion Fi CES Tip () Dis en 


la définition de B(r, 1) rejoint donc celle de As, !). Cependant, les 


relations numériques analogues à celles rappelées ci-dessus sont 


légèrement différentes. 


1 
1 


Notion d’opérateur effectif. — En raison des interactions à deux 


corps, toute fonction d’onde du modèle des couches est modifiée 


par des mélanges de configurations. Cette interaction de configu- 


ration modifie l'énergie de l’état considéré. On peut admettre que 


son.effet revient à supposer une modification des forces à deux Corps 
donc une interaction nucléaire effective. Cependant il se peut que. 
les configurations ne soient pas pures, même si la détermination . 
des énergies le laissait supposer. Ceci se manifeste en considérant à 


par exemple les probabilités de transition. En utilisant les opérateurs 


réels, les fonctions d'ondes non modifiées du modèle des couches 


E 
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ne peuvent rendre compte de l'expérience. Par contre, il est pos- 
sible de modifier la forme de ces opérateurs à partir des données 


expérimentales pour obtenir des opérateurs effectifs à une parti- 
cule. 


B. — Règles de sélection indépendantes 
du modèle nucléaire. 


a) Pour une transition électro-magnétique d'ordre multipolaire 
il existe des règles de sélection imposées par les lois de conservation 
du moment angulaire et de la parité : 


[B—1;| <1<|K+1I;| avec m—m+m 


et mir; = —(—), pour une transition multipolaire magnétique ; 
fi — (—)', pour une transition multipolaire électrique ; les quan- 
tités 7x; et z; Caractérisant les parités de l’état initial et final du 
noyau. 

De plus, si 1; = 1; — o la transition est rigoureusement interdite ; 


il n’y a pas de transition à un photon entre deux états de moment 
angulaire [| = o. 

b) D'autres règles de sélection, également indépendantes du: 
modèle nucléaire choisi, sont liées à l’utilisation du formalisme du 
spin isobarique, qui traduit l'indépendance de charge des forces 
nucléaires. 

Pour toute transition électro-magnétique 


ATH DR Fo 
AT 


T est le spin isobarique total du niveau nucléaire. 
Mais des règles de sélection spécifiques s'appliquant aux transi- 
tions Er et Mr. 


Transitions Er avec AT — O et T; — 0 (56). — L'opérateur de la 
transition s'écrit .: 


Ent 4/23 + VAT 


En négligeant le recul du noyau pendant l'émission du rayonne- 
ment, le premier terme n’a pas d'éléments de matrice entre deux. 
états orthogonaux du mouvement interne. Pour AT 0: les éléments 
de matrice du second lerme sont proportionnels à T, et s annu- 


. Jent donc pour un noyau self conjugué (Z = N). L'effet des pertur- 


bations coulombiennes qui rendent cette règle non rigoureuse a 
été étudié notamment par Wilkinson (67). 
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Transitions M1. —— Dans le couplage (jj) pur, l'opérateur dipolaire 
magnétique pour la configuration j" s'écrit : 


Mon = V7 me 2 + 7à ) te(p VPN Un (7 AU (n)]xe 


où g;,(p) est le facteur gyromagnétique d’un proton dans l'orbite j: 
et g;,(n) le facteur correspondant pour un neutron. 
I n’y a donc pas de transition M1 entre états de la configuration j" 


de n nucléons identiques. Dans ce cas M(Mi) est en effet proportion- 


nel à J et seuls les éléments de matrice diagonaux sont différents 
de zéro (ex. 51V, 10). De petits mélanges de configurations suffisent 
pour expliquer les faibles transitions néanmoins observées. 

De même, dans un noyau self conjugué, les transitions Mr avec 


Eos . 
AT = o sont interdites. M(Mr) est la somme d’un terme proportion- 


nel au moment angulaire total J et d’un terme proportionnel à 
Drfj. L'élément de matrice correspondant à ce dernier terme 
est proportionnel à T,, il est donc nul. Morpurgo (48) a montré que 
les transitions Mr entre niveaux de même T dans les noyaux self : 
conjugués doivent être, en moyenne, cent fois plus lentes que les 
transitions Mr ordinaires. 


C. — Les modèles nucléaires. 


1° Le modèle à une particule. Le modèle généralement uti- 
lisé est le modèle extrême à une particule. Le nucléon est caractérisé 
par les nombres quantiques (nljm;) dont la signification est bien 
connue. Le calcul de la probabilité de transition revient à consi- 
dérer l'élément de matrice de l'opérateur M/° correspondant au . 
Changement d’état d’un seul nucléon. 

Moszkowski (49) a calculé la probabilité d'émission spontanée de 
rayonnement par un proton non relativiste, en négligeant l'effet dû 
au recul du noyau. En fait l’action de ce recul se manifeste prin- 
cipalement par l'apparition d’une petite charge effective pour un 
neutron dans une transition électrique. L'effet n’est important que 
pour les transitions Er. Mais la probabilité de transition ainsi cal- 
culée pour un noyau à neutron impair ne s'accorde guère avec les 
résultats expérimentaux. 


Le calcul de Moszkowski conduit aux expressions suivantes : 


4,4(1+ 1) 2 /ñw\21+1 7 : 
Tel, = rx ne ( s à fs) a. S(ji, l, Jp 107 sect 


o,19(! + 1) f 3 \? 1 \?f/ño\21+1 PR 
T(mag, l)— era (e) (ur el fs) al=2 (ji, l, Jf)10?1 sect 


197 
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où Aw est exprimé en MeV, le rayon du noyau à en unités 10! em 
et le moment magnétique u, associé au spin du proton en unités 
de magnéton nucléaire. Le facteur S(j;, 1, j) est un facteur sta- 
üistique provenant des intégrations angulaires. Le calcul de 
T(mag, l) correspond au cas où 1 = | j, — j,|. 

Ces relations sont à rapprocher de celles calculées par Weisskopf 
pour une transition d'un proton. La relation obtenue pour T(el, l) 


est la même que ci-dessus en posant S — 1. Par contre, pour une 
transition multipolaire magnétique, le facteur : pl — 
= 12) ISRST 


dépend de tandis que Weisskopf utilise un facteur r0.(r0). 


2° Le modèle des particules indépendantes. Les estimations 
précédentes supposent que le moment angulaire du noyau est dû 
uniquement à la dernière particule non appariée. Mais en pratique 
la séparation de la plupart des états nucléaires fait appel au cou- 
plage de plusieurs particules, ce qui a des effets marqués sur les 
prédictions théoriques (65). Puisque dans une transition radiative. 
seuls les nombres quantiques d’un nucléon peuvent changer, il s’agit 
alors de décrire l’ensemble des n nucléons équivalents hors des 
couches fermées de telle sorte que l’un de ces nucléons puisse 
être considéré séparément des autres. Comme on suppose que les 
nucléons sont indépendants, le comportement de (n — 1) nucléons 
dans le noyau de masse A doit être le même que leur comportement 
dans le noyau de masse (A — 1) qui résulterait en Ôôtant le der- 
nier nucléon du noyau de masse A. Les états propres dans (A — x), 
dont les moments angulaires, parités et spins isobariques peuvent 
se coupler aux nombres quantiques correspondants du dernier 
nucléon pour donner les caractéristiques de l’état décrit en A, sont 
appelés les états parents de l’état considéré. Ils interviennent avec 
des amplitudes diverses représentées par les coefficients de « paren- 
tage ». L'état initial et l’état final entre lesquels s'effectue la tran- 
sition sont donc exprimés en fonction de ces états parents. 

La largeur radiative l, sera alors égale au produit de la quantité 
correspondant au schéma extrème précédent par unes express 
complexe dont les facteurs peuvent être très petits et même s’annu- 
ler (67). On doit donc s'attendre à une dispersion importante des 
valeurs de F,. D'autre part, F, est proportionnel au nombre n de 
nucléons qui interviennent dans la spécification de l'état nucléaire: 
Il est donc possible que T, soit accélérée par rapport à l'estimation 
stricte. Ry Re 

Wilkinson (67) a comparé les largeurs radiatives expérimentales 12 
dans les noyaux légers (A & 20) ainsi que les prédictions du cou- 
plage intermédiaire qui est effectif dans celte région . slemeni a 
largeurs théoriques l',4, de Weisskopf pour les transitions Er, My 


PU à he 
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et E2 (figures 5, 6 et 7). Alors que pour les transitions Er et Mr le 
modèle des particules indépendantes est une bonne approximation, 
l'influence du mouvement collectif est apparente pour les transi- 
tions E2. 


Nb dexemples Nb. d'exemples 


ES 
[RS] 
Pie 


0 ' NÇ T 00 


(0-4 10-2 | (M)? 10-4 10-2 | (M 
Fig. 5. Fig. 6. 


Nb d'exemples 


5 
a+ 
24 
QT 
Fig 47 
Fig. 5, 6 et 7. — Distributions expérimentales et théoriques de (M)? : 


T,/T4% pour À < 20; (5) Transitions Er, (6) Transitions Mr et (7) Tran- 
sitions E». 


3° Le modèle collectif. Nous avons déjà vu que l'influence 
collective est apparente dans des noyaux aussi légers que ceux de 
la couche 1p, et que la couche (1d, 2s) peut être décrite avec un 
égal succès par les deux modèles. D'autre part, les noyaux Al et 
“Mg sont particulièrement bien décrits par le modèle de Nilsson (52). 

Utilisant le modèle anisotrope à particules indépendantes et consi- 
dérant une transition au cours de laquelle un seul nucléon change 
d'état, Nilsson a calculé les probabilités de transition d’une parti- 


PROBABILITÉS DE TRANSITION E2 DANS LES NOYAUX LÉGERS 1453 


cule dans un puits sphéroïdal. D'une facon générale, elles dépendent 
fortement de la déformation des états entre lesquels elles s’effectuent, 
ceci par l'intermédiaire des coefficients ax du développement des 
fonctions d'ondes de ces états. 


D. — Règles de sélection dépendant du modèle nucléaire. 


Les règles de sélection pour les transitions Er et Mr avec AT = o 
sont dues à des propriétés générales de l’état initial et de l’état 
final. Le choix d’un modèle nucléaire fera donc apparaître des règles 
de sélection spécifique qui s’ajouteront aux règles générales. 


1° Le modèle des couches. — Dans ce modèle on peut avoir 
le phénomène de l'interdiction L. On doit avoir : 


[i—Yl<l pour une transition électrique 
[li—1ÿ| <l— 1 pour une transition magnétique 


En particulier, il faut un « spin flip » du nucléon radiatif pour 
une transition Mr avec Al — o. 


2° Le modèle collectif. — Dans les régions de déformation per- 
manentes (ex. *°Mgo, Al) c'est la règle de sélection K qui est la, 
plus importante. 

On doit avoir : AK < I. 

Les bandes de rotation des noyaux de masse impaire étant basées 
sur différents états d'énergie de la configuration interne, des règles 
de sélection spéciales sont liées, dans le cas d’une déformation 
importante, à la fonction d'onde asymptotique de la particule non 
appariée. 

Ces règles rendent bien compte qualitativement du ralentissement 
de certaines transitions. 


CHAPITRE Ill 
Techniques expérimentales. 


À, — Généralités. 


1° Intérêt et avantage d’un analyseur de temps. = I existe 
actuellement des compteurs à scintillation spécialement étudiés . 
leur rapidité de réponse, qui permettent d'abaisser Ja EE $ 
rieure de la période de niveaux excitès de noyaux mesurables direc 
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tement. Pour pouvoir exploiter à fond la résolution en temps de ces 
compteurs, il faut évidemment que celle du circuit électronique 
qui les suit soit au moins aussi bonne, sinon meilleure. | 

Durant de longues années les meilleurs résultats étaient obtenus 
avec le circuit à coïncidences rapides de Bell, Graham et Petch (6) 
maintenant classique. Dans ce circuit, on a une fenêtre dans le 
temps, dont la largeur est donnée en partie par la durée des impul- 
sions électriques après leur mise en forme par une ligne coaxiale 
court-circuitée. Cette fenêtre est déplacée sur une certaine base 
de temps d'analyse constituée par une ligne coaxiale de longueur 
variable et l’on relève point par point les courbes de résolution dans 
le temps. 

Ce circuit à coïncidences rapides, ou d'autres qui en dérivent 
plus ou moins directement, a permis la mesure d’un grand nombre 
de vies moyennes principalement de niveaux excités atteints par la 
désintégration de noyaux radioactifs, mais présente un certain nombre 
d’inconvénients. Pour pousser sa résolution on est obligé de réduire 
la longueur de la ligne coaxiale court-circuitée et on coupe les 
impulsions électriques dans leur montée ce qui ne permet pas d'obte- 
nir les résolutions optimums prévues par les nouvelles théories des 
temps de résolution. En plus, on est amené également à réduire 
l'efficacité de coïncidence ce qui conduit à des temps de mesure 
prohibitifs dans les cas où le taux du nombre de coïncidences vraies 
est faible, cas qui se présentent assez souvent. Dans les expériences 
de réactions nucléaires la précision des mesures souffre également de 
l'instabilité du faisceau de bombardement, du fait que les courbes. 
sont relevées point par point. | 

Avec un ensemble analyseur de temps donnant tous les points 
d'une courbe de résolution simultanément, on réduit automatique- 
ment les temps de mesure, donc les risques d’instabilité, et l’on, 
s’affranchit complètement des variations du faisceau dans les réac- 
tions nucléaires. En plus, nous verrons qu’on arrive à améliorer la 
résolution en temps, jusqu’à atteindre la résolution théorique don- 
née par les fluctuations de temps introduites par les scintillateurs et 
les photomultiplicateurs. 

L'élément fondamental d’un ensemble analyseur de temps est 
constitué par le convertisseur temps-amplitude, circuit qui convertit 
l'intervalle de temps entre l’arrivée de deux impulsions électriques 
en impulsion dont l’amplitude est proportionnelle à cet inter- 
valle. 


; : è L : à 
L'un des premiers convertisseurs temps-amplitude rapide est celui 


de Sunyar (62). Son circuit dérive directement du circuit à coïnci- 


dences rapides de Bell, Graham et Petch (5). Les impulsions de 
coïncidences passant à travers la diode de discrimination au lieu 
d'être simplement allongées sont intégrées dans un ‘circuit RC. 
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En 1958, Bell publie le schéma d’un convertisseur (30) où il réalise 
la coïncidence rapide et la discrimination des impulsions isolées 
dans un tube 6 BN 6 et dans la plaque duquel il effectue l'inté- 
gration. Ceci constitue un net avantage sur les circuits précédents, 
du fait de l'élimination des diodes à cristal et de leurs instabilités 
de caractéristiques. 

Le principe de fonctionnement de notre convertisseur temps- 
amplitude (27) est le même que celui employé par Bell et de nom- 
breux auteurs. Le circuit électronique dérive également du circuit 
à coïncidences rapides conventionnel de Bell. 


2° Schéma d’ensemble de l’analyseur de temps. La figure 8 
donne le schéma d'ensemble de l’analyseur de temps. Les signaux 
d'anode des deux photomultiplicateurs (par la suite nous désigne- 
rons les photomultiplicateurs par les lettres P. M.) sont dirigés 
par deux voies rapides sur le convertisseur temps-amplitude. 
L'impulsion de sortie du convertisseur est amplifiée linéairement 


Ampli lineaice 
type Fairstein 


Ampli linéaire 
type Fairstein 


Analyseur 
Îcenal 


Vois rapide | 


Analyseur 
Icanal 


Voie latérale 
lente 2 


Discriminateur 
Circuit à Pbrte lineaire 
0 à 50v. 


coïncidences 
triples 


Voie latérale 
lente | 


Ampli lineaire 
à seuil 


Analyseur 
muhicanaux 


Fie. 8. — Schéma d'ensemble de l'analyseur äe temps. 
DANS 


avant d’être présentée à l'entrée d'une porte qui, suivant le cas, la 
laisse passer ou non vers un amplificateur je seuil avant son ana- 
lyse par un sélecteur d'amplitude HAUHERDANE ee 

D'une dynode de chaque P. M. partent les deux voies se ; 
lentes. Après amplification linéaire, es signaux passent : nue 
des analyseurs à un canal faisant la sélection d ie me 
de ces analyseurs est mise en coïmcidence triple avec la so 
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discriminateur qui suit l’amplificateur de la voie du convertisseur. 
Cette coïncidence triple ouvre la porte linéaire. +5 

L'amplificateur de la voie du convertisseur de notre construction 
a un gain de r 0oo et il est du type Higinbotham. Nous avons pré- 
féré cet amplificateur à d’autres à cause de son faible bruit de fond, 
lequel peut facilement élargir les courbes de résolution. ae | 

Les amplificateurs des voies latérales sont du type Fairstein qui 
peuvent admettre de forts taux de comptage sans déformation des 
spectres. À 

Comme sélecteur multicanaux nous nous sommes surtout servi 
du 1006 canaux Sunvic qui a l’avantage, dans notre cas, de donner 
sur son écran une représentation semi-logarithmique des courbes de 
résolution. 


B. — Description et réalisation de la conversion 
temps-amplitude. 


1° Principe. — Les radia- 
tions détectées par les comp- 
teurs à scintillation donnant 
des spectres continus, les 
impulsions à la sortie des 
P. M. ont toutes les amplitu- 
des correspondant à ces spec- 
tres. Avant leur mise en 
coïncidence, ces impulsions 
subissent une standardisation 
en arnplitude et en durée. 

Soit deux impulsions en 
coïncidence au départ des, 
P. M. Après leur standardi- 
sation à une amplitude v, et 
à une durée 6 à l’entrée du. 
convertisseur temps - ampli- 
tude, nous pouvons les repré-. 
senter schématique- 
ment comme dans la figure 9 
a et b où nous avons supposé 
que l'impulsion a de la 
voie 1 est retardée de : 


ht = ti, —t% = 0/2 


Fig. 9. — Principe de la superposition S 
des impulsions rapides. par rapport à l’impulsion b 


pa 
A 


7 


À 
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de la voie 2 en introduisant un retard correspondant dans la voie r. 

En mélangeant ces deux impulsions a et b, elles vont partiellement 
s’additionner jusqu'à une amplitude maximum de ov, (fig. 9 c). 
La durée de l'impulsion d’addition comprise entre les amplitudes Vo 
et 2v, sera égale à 0/2. Si le retard entre les impulsions des deux 


voies 1 el 2 varie, la durée de l'impulsion d’addition variera alors 


également et elle sera égale à {5 —1{, ou t, — li selon que b sera en 
avance ou en retard par rapport à a. Par contre, la hauteur de cette 
impulsion d’addition restera constante, son aire sera donc propor- 
tionnelle au retard entre a et b. C’est en intégrant cette aire qu'on 
obtiendra une impulsion d'amplitude proportionnelle à un retard. 

On voit facilement, qu'à une amplitude finale donnée, corres- 
pondent deux retards différents selon que l'impulsion a est en retard 
par rapport à l'impulsion b ou inversement. Nous verrons par la 
suite comment est éliminée pratiquement une de ces solutions dans 
le temps, du moins en ce qui concerne les impulsions en coïncidence 
vraie à l’intérieur de la durée 0 que nous appellerons la base d’ana- 


lyse. 


29 Réalisation pratique. — Photomultiplicateurs et leur liaison 
avec le convertisseur. — Les P. M. qui nous ont donné les meil- 
leurs résultats sont des tubes 56 AVP de la Radiotechnique que 
M. Pietri des Laboratoires d'Électronique et de Physique Appliquées 
a bien voulu sélectionner pour nous. Ces tubes à 14 étages ont une 
optique d'entrée et des étages multiplicateurs spécialement étudiés 
pour donner des fluctuations de temps de transit minimums. Ils 


sont alimentés par un pont à résistances passant 10 mA sous une 


très haute tension de 2 500 V. Ces très hautes tensions (que nous 
désignerons par la suite par T. H. T.) sont des alimentations du 


} type Hamner qui sont stabilisées à 1/10 000 avec une ondulation 


résiduelle de 50 mV au plus. | 
Le départ des voies rapides (fig. 10) se fait sur l’anode des P. M. 


- qui est chargé par une résistance de 10 kQ. Les impulsions néga- 


| Se 


tives, que nous obtenons ainsi, peuvent atteindre des amplitudes de 


_ plusieurs dizaines de volts avec des montées du même ordre que 


celles du scintillateur. Ces montées correspondent à celles des 


| 3 : ité HE 
… impulsions de courant à l’anode chargeant les capacités de sortie 


à 


des P. M. Ces capacités se déchargent ensuite à travers la résistance 


L de 10 kQ donnant la queue exponentielle des impulsions avec une 
* constante de temps de l’ordre de 107? sec. 


Ces impulsions d’anode sont dirigées sur l'entrée du convertisseur 
par l'intermédiaire d'un étage à cathode suiveuse et d’un câble 
Fr . Q Le , F 3 
coaxial de 197 © d’impédance caractéristique. Bien qu'un étage à 


cathode suiveuse ne soit pas le circuit idéal pour passer des impul- 


WE: E 
égati : de même 
sions négatives et de grande amplitude, nous avons tout 
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choisi ce circuit afin d’interposer le moins de tubes possible entre 


la sortie des P. M. et le convertisseur pour réduire au minimum 
d'éventuelles fluctuations de temps. Pour conserver les temps de 
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montée et pour avoir une adaptation à peu près correcte pour læ 
ligne de 197 Q même pour une grande variation de la pente d 
tube, il faut que la charge de cathode soit faible, de 220 Q dan 
notre Cas (fig. 10). Dans ces conditions, et pour pouvoir passer des 
impulsions d'environ 10 V d'amplitude, nous employons une lampe 


Ê 


2 


d) 


D: 
D - 
6 
: 
# 
; 
d 


ra 


PROBABILITÉS DE TRANSITION E2 DANS LES NOYAUX LÉGERS 1459 


de puissance, en l'occurrence une EL 84 ayant un courant au repos 
de 50 mA. 

Nous avons préféré cette solution à celle de la limitation directe 
des impulsions à la sortie des P. M. permettant une meilleure adap- 
tation, parce que la limitation à l'entrée du convertisseur nous 
donne par la suite des signaux de plus grande amplitude facilitant 
les opérations ultérieures. La solution d’une charge d’anode de 
P. M. de seulement 197 Q a été rejetée également. Ceci à cause de 
la différentiation de la montée des impulsions, ne permettant pas 
de prendre un très grand nombre de photoélectrons dans les impul- 
sions limitées. Comme nous le verrons par la suite, c’est précisé- 
ment en prenant un certain nombre de photoélectrons qu’on peut 
atteindre les meilleures résolutions. 


Mise en forme en amplitude. — A l'entrée du convertisseur deux 
pentodes E r80 F, choisies pour leur qualité de dissipation anodique 
élevée alliée à une excellente caractéristique de cut-off, jouent le rôle 
de limiteuses (fig. 11). Les grilles écrans de ces tubes sont alimen- 
tées par l'intermédiaire de lampes régulatrices jouant le rôle de 
sources à faible impédance évitant des dérives de la tension avec les 
taux de comptages. Cette tension (100 à 120 V) est réglée de façon 
à avoir un courant plaque au repos de la — 20 mA. Dans ces condi- 
tions le cut-off se trouve aux environs de Vg, = —3 V. 

Les impulsions négatives appliquées sur les grilles de commande 


des limiteuses coupent totalement le courant plaque de ces tubes 


durant un temps de l’ordre de r077 sec donné par la décroissance 
exponentielle des impulsions des P. M. Ceci introduit également 
un temps mort évitant que le circuit soit actionné par des impul- 
sions d’une seule voie se suivant de trop près dans le cas de forts 


. taux de comptage. 


Mélange et mise en forme en durée. — Sur les plaques réunies des 
deux limiteuses s'opère, en même temps, le mélange des impulsions 


limitées des deux voies et la mise en forme en durée par une ligne 


coaxiale court-circuitée d’une certaine longueur L et de 197 Q 
d’impédance caractéristique. hr 
Nous avons pour la durée 9 des impulsions limitées : 


(e] _ 2L (cm) 0,95 2 10710 see, 


- Ja vitesse de propagation dans la ligne étant de 0,95 fois la vitesse 
de la lumière. 


La ligne court-circuitée avec son adaptation côté plaque des limi- 
teuses donne pour celles-ci une charge d'environ 100 Q. Les impul- 
sions limitées auront donc une amplitude de v, = 2 V. 
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Discrimination des impulsions isolées. — La partie la plus délicate dans 

- un convertisseur de temps-amplitude est la discrimination entre les 
impulsions isolées et les coïncidences. La solution la plus simple 
consiste à utiliser un discriminateur à diode semi-conductrice (36) 
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(68) (62) qui à l’avantage de fonctionner avec des signaux relatif 


vement petits. Ce circuit, qui est pratiquement parfait pour un 
détecteur de coïncidences rapides conventionnel. a cependant des 
Inconvénients qui se font gravement sentir dans un analyseur de 
| temps : l'instabilité de la caractéristique de conduction du cristal, 


: ; 
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> 
C4 le déplacement du point de fonctionnement suivant la valeur du 
courant moyen dans certains montages et une petite transmission 
rinévitable des signaux isolés. On observe toujours des distorsions 
de la caractéristique délai-amplitude du convertisseur. 

Les circuits utilisant des tubes multigrilles ou à commutation de 
\ faisceau pour cette discrimination (4) (1x5) (17) (61) possèdent une 
Stabilité intrinsèque meilleure. Une légère transmission capacitive 


subsiste cependant, pour la seconde grille de commande dans le 
cas de la 6 BN 6 par exem- 


# 
/ 
> 
» 

| 
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ple (30). A 
…. Une discrimination par à 
lampe bloquée en conditions 10 Va = 100v 
normales de fonctionnement V2 = 20v 


nécessite une amplification 
préalable des signaux rapi- 
b des (59). L’amplitude relative- 
ment grande de nos impul- 
- sions limitées alliée à la 
caractéristique de cut-off par- 
- ticulièrement favorable d’une 
: penthode E 180 F fonction- 

nant avec une tension de grille 
= écran réduite (fig. 1°) nous 
- ont permis de réaliser un dis- 
è 


criminateur rapide pratique- IgI 

ment parfait. Le tube E 180 F, . = 

fonctionnant avec une ten- -02 0 02 0,4 0,6 O8 1 Vgi en volts 
ion grille-écran de Vg,—20 V LES c 

É 7 Fig. 12. — Caractéristiques d’une pen- 


- seulement, a un courant pla- 
que nul Ia — o pour une ten- 
sion de la grille de commande 
de Vg, — o V. Par contre, ce courant atteint : [a — 8 mA pour 
Vg, = x V. Le courant grille est nul pour Vg; ="oWVretsne com- 
* mence à s'établir qu'à partir de Vg, — 0,50 V, tout en restant négli- 
» geable. Nous avons d’ailleurs soigneusement sélectionné les tubes 
» au point de vue de ce courant grille. De plus, une résistance de fuite 
_de grille de 2,2 kQ seulement nous prémunit contre ces courants. 

Le discriminateur n’est pas autre chose qu’un étage amplificateur 
à seuil, qui au repos est bloqué par la polarisation de la grille de 
"commande à Vg, = — 2 V. La faible charge de plaque Re = 100 Q 
de ce tube permet de conserver la rapidité des signaux. Les impul- 
» sions de sortie seront négatives et d'amplitude environ égal à 1,2 Xe 
-pour des impulsions d'entrée dépassant le seuil de discrimination 
_ de 1,8 V. La durée de ces impulsions sera égale à la durée de l'impul- 
»sion de recouvrement des deux impuisions mises en coïncidence. 


thode E 180 F à tension écran réduite. 


JR in hui À DS jo) ét Li ce 


É 
Le : “où 
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La discrimination ainsi réalisée est excellente, le niveau des impul= 
sions isolées à la sortie est pratiquement nul même après amplifica= 
tion ultérieure. Les transmissions capacitives sont rendues négli= 
geables par un blindage soigneux entre l'entrée et la sortie de cet 
étage. 


Seconde limitation et intégration. — Les impulsions négatives venant 
du discriminateur sont appliquées à une autre penthode E 180 F opé: 
rant en limiteuse. Ce tube fonctionne également avec une tension 
de grille écran réduite de Vg, = 20 V et avec une polarisation de la 
grille de commande de Vg, = 0,25 V. 

Cette seconde limitation nous a permis d'améliorer grandement 
la stabilité du convertisseur. Comme cet étage ne reçoit que les impul= 
sions de coïncidence, il travaille 
dans des conditions beaucoup plus 
faciles que les limiteuses d’entrée du 


D 
6015 a convertisseur. Celles-ci reçoivent en 
401 à effet le nombre total des impulsions 
S venant des P. M. Nous avons ainsi 
20 É la garantie d'une amplitude bien 
< Amplitude d'entrée 


25 (ue à constante des impulsions de coïnci- 
LOS SA MMVOItS dence, même si l’amplitude de sortie 
des premières limiteuses varie légè- 
rement par suite d’un comptage 
élevé des P. M. 

L'intégration de l'impulsion de 
coïncidence est effectuée dans la 
plaque de cette seconde limiteuse 
grâce à sa charge à grande constante 
de temps. , 

3 à Le fonctionnement de l’ensemble 
Fig. 13. — Fonctionnement de lampe bloquée-limiteuse intégratrice 

l’ensemble lampe bloquée-limi- Ë Rp 3 F 

 ATREU Ne est illustré par la courbe de la 

figure 13 a, qui représente la hauteur 

des impulsions de sortie en fonction 

de la hauteur des impulsions d'entrée. Elle a été relevée à l’aide d'un. 
générateur d’impulsions rectangulaires à relais de mercure dont les 
temps de montée sont plus courts que celui de la lampe bloquée. Cette 
courbe montre qu’on découpe pratiquement une tranche de 1 V d'am 
plitude dans l'impulsion de coïncidence (fig. 13 b). En impulsions. 
vraies les temps de montée sont plus longs que celui de la lampe blo= 
quée qui les respecte donc. La tranche découpée dans l’impulsion id 
coïncidence doit être placée dans la partie centrale de cette impulsio: 
où la montée est la plus rapide. Ainsi une légère variation d’amplitud 


€ 
d 


n 
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de l’une ou de l’autre des impulsions limitées se superposant donnera 
une variation minimum à la sortie du convertisseur. 

Toutes les tensions du convertisseur, aussi bien celles alimentant 
les plaques que les grilles écrans, ainsi que les polarisations des 
grilles de commande, sont des tensions stabilisées à faible impédance. 

La sortie du convertisseur se fait par l'intermédiaire d’un white 
cathode follower. 


3° Performances. — Courbe amplitude-délai, — La courbe ampli- 
tude-délai de la figure 14 a été obtenue de la façon suivante. Un 
générateur d’impulsions à relais à mercure ayant deux sorties et 
délivrant des impulsions négatives en coïncidence était branché à 


600 Canal 


0 10 20 Retard 10-95 


+ Fig. 14. — Courbe amplitude-délai. 


l'entrée des étages à cathode suiveuse des P. M. Ces de 
temps de montée très rapide avaient une décroissance ae e 
analogue à celles des impulsions délivrées par les Æ M. à UE 
de la ligne co-axiale court-cireuitée du convertisseur était de o m. 
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variation des retards s’effectuait en variant la longueur des câbles 
coaxiaux des deux voies rapides. 


ŒUTE 


n 


Cette courbe se compose de deux parties curvilignes reliées par. 


une partie rectiligne. Les parties curvilignes correspondent aux mon- 
tées et aux descentes des impulsions qui se superposent. Ce n’est 
qu’en dehors de ces montées et ces descentes qu'on a une variation 


de l’aire de l’impulsion de coïncidence proportionnelle aux retards. 


La longueur de la partie rectiligne dépend de la durée des impul- 


sions se superposant, donc de la longueur de la ligne court-cir- 


cuitée. 

La pente de la partie rectiligne, qui donne le calibrage en temps 
de l’analyseur, est réglable à volonté et ne dépend que de l’ampli- 
fication des signaux sortant du convertisseur. On peut donc réduire 
ou accroître la dilatation de l’axe de temps pour adapter la sensibi- 
lité à la mesure à effectuer. 


L’allure de la courbe aux faibles amplitudes indique nettement 


Y 


l’absence de toute transmission capacitive des impulsions isolées.” 


Dans le cas contraire la courbe, au lieu de tomber à zéro, s’incur- 


Nb . coincidences 


13x10-l0s 


à 5 10 Canal 


Fig. 15. — Courbe de résolution intrinsèque. 


+ 
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verait dans l’autre sens pour aboutir à une amplitude constante non 
nulle correspondant au niveau résiduel des impulsions isolées. 


En variant les retards dans les deux voies rapides, on obtient la 


courbe amplitude-délai symétrique à la première par rapport à 
l’axe des amplitudes donnant la seconde solution dans le temps. 


Résolution intrinsèque. — La résolution de l'électronique en impul- 


sions artificielles, donc sans P. M. est la résolution intrinsèque du 

circuit. Elle est mesurée par la largeur à mi-hauteur de la courbe 

donnant le nombre de coïncidences en fonction du retard (herbe 

Cette courbe est relevée avec le même montage du générateur 

d'impulsions que précédemment. Les points expérimentaux de la 

courbe amplitude-délai représentent la position du centre de gravité 
. de la courbe de résolution intrinsèque en fonction du retard. 


La résolution intrinsèque, qui mesure les fluctuations de temps 


introduites par l'électronique, est dans notre cas de 1,3.10-!° sec 
et correspond à celles des circuits les plus rapides publiés. 


C. — Mise en œuvre et étude des performances 
de l’ensemble analyseur de temps avec les compteurs 
à scintillation. 


10 Étude théorique de la résolution. La courbe de résolution 


prompte de l’ensemble du circuit est celle obtenue avec une source 
émettant deux rayonnements simultanément. La résolution en temps 
27, sera caractérisée par la largeur à mi-hauteur de cette courbe. 
Elle est principalement donnée par les fluctuations de temps des 
scintillateurs et des P. M. entre l'instant d'émission des radiations 
par la source et celui de l’utilisation des impulsions électriques cor- 
respondantes par le convertisseur de temps-amplitude. 


L'étude théorique la plus détaillée de la résolution en temps des 


compteurs à scintillations a été développée par S. Colombo et 
coll. (16) et complétée par E. Gatti et V. Svelto (24), qui évaluent les 
fluctuations de temps introduites aux différents stades de la détection 


d’une radiation. 


La chaîne des processus qui mènent à la détection d’une radiation 


est la suivante : 


r° Excitation du scintillateur par la radiation. 

2° Désexcitation du scintillateur avec émission de lumière. 
3° Collection de la lumière. 

4° Émission de photoélectrons par la photocathode du P. M. 


5° Formation de la cascade électronique. NE 
6° Utilisation de l'impulsion de courant du P. M. par le circuit 


électronique. 
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Notre cas correspond à la méthode B décrite par E. Gatti (24). 
L'instant où est actionné le circuit du convertisseur sera donné 


L: 
par le temps f; où une certaine charge G(t;) = INOMON sera 


collectée par l’anode du P. M. donnant une amplitude d'impulsion 


suffisante pour amener au cut-off la seconde limiteuse du convertis- 
seur. La variance du temps t; sera alors donnée par : 


A [ ft RU 2 
(: a En | | Firoa + Epnlf(t) + ei l(é —0)f(5 1? 
mar TT -aN 


= I() 


où I(t) et f(f) sont respectivement la loi d’illumination et la loi de 
réponse du P. M. 


À partir de cette formule Gatti calcule les variances partielles CE 


€ ph Ex qui sont respectivement dues aux fluctuations d’ampli- 
fication, de l'intervalle de temps entre l'instant d'émission d’un 
photoélectron et l'instant d'arrivée du centre de gravité de l’impul- 
sion de courant à l’anode du P. M., et aux fluctuations sur la lar- 
geur À de cette impulsion de courant. Les résultats sont donnés sous 
forme de réseaux de courbes pour différentes valeurs de À/r et en 
fonction de C/R, + étant la vie moyenne de désexcitation du scintil- 
lateur et R le nombre total de photoélectrons produits dans une 
scintillation. 
La variance totale pour un compteur sera alors : 
2 ; : 
ef, = a + CT 5 Ce 


Tant que les fluctuations de temps dues au P. M. ne sont pas négli- 
geables devant celles du scintillateur, ef, présente un minimum 


pour une valeur appréciable de C/R. Autrement dit, comme C est 


relié à un certain nombre de photoélectrons quittant la photo- 
cathode, on à la meilleure résolution en prenant une certaine partie 
de l’impulsion totale venant du P. M. ce qui correspond à un nombre 
de photoélectrons plus grand que r. 

Lorsque le + du scintillateur est beaucoup plus grand que À, ce 
qui est le cas pour des Nal, on peut poser À = o et la formule don- 
nant la variance totale ef se réduira à un premier terme : 

C/R 


2 2\ T2 
A (1 + ei) R (1 + C/RE: 


sa rE. à ri 


Cette formule est équivalente à celle de Post et Schiff (55) qui. 
donne la variance associée au temps moyen d'émission du Cième bhoto-. 


électron. 


‘de rr V avec : 
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20 Étude expérimentale de la résolution et comparaison des 
résultats avec la théorie. — Variation de la résolution en fonction de 
la hauteur des signaux à la sortie des P. M. — Pour déterminer l’ampli- 
tude optimum des signaux à la sortie des P. M., nous avons relevé 
les courbes de résolution promptes obtenues avec une source de ?2Na 
pour différentes valeurs des T. H. T. sur les P. M. La sélection 
d'énergie sur chaque voie latérale lente se faisait sur le haut du 
spectre Compton que donnent les rayonnements gamma d’annihi- 
lation de 511 keV du *?Na dans 
les scintillateurs plastiques Sas 
NE 102. Cette sélection d’éner- 10-105 
gie d'environ 340 keV à ° 
10 p. 100 près était rigoureu- | 
sement la même pour chaque | 
mesure. 

Sur la figure 16, nous avons 
tracé la courbe donnant les 
variations de la résolution 27, 
en fonction de l’amplitude de 
sortie des P. M. Elle accuse un 
net minimum aux environs 


| 


Dre ON TALON- MSCCE 


C'est pour cette raison que Amplitude de sortie des PM. 
nous réglons les T. H. T. de À È É UE 
façon à avoir toujours cette 
amplitude quelle que soit 
l'énergie des radiations que 
nous observons. Ceci est jus- 
tifié par le fait que selon la 
théorie, quelle que soit l’énergie et même pour de faibles variations 
de €,, € et À, le minimum se placera aux environs de la même 
valeur de la hauteur des impulsions. 

Il est intéressant de comparer cette courbe expérimentale à la théo- 
rie. Pour cela nous choisissons la représentation de Gatti (24) qui 
donne la variation de la variance relative totale ef 2h en fonction 
de C/R. 


La résolution 27, est reliée à la variance totale d’une voie par la 
formule : 


Fig. 16. — Variation de la résolution 
en ??Na en fonction de la hauteur 
des impulsions à la sortie des P. M. 


/ 


250 = 2,368, V/2 = 3,346, 


Nous prenons pour valeur du temps de montée des scintillateurs 


rapides et l’erreur sur la vitesse 
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NE 102 celle donnée par le fabricant, + = 4.107° sec. Le rendement 
lumineux est de r photoélectron par 2 keV détectés (26). 

Dans notre cas du ??Na, où l'énergie des électrons Compton sélec- 
tionnée est de 340 keV, nous aurons donc R = 1:70. 

Soit V, la tension nécessaire pour actionner le convertisseur et 
ramenée à la sortie des P. M. L’amplification des étages à cathode 
suiveuse et des limiteuses d'entrée étant respectivement de 0,79 et 
1,45 on a V, = 1,15 V. En plus soit V,, la tension maximum des 
impulsions à la sortie des P. M. correspondant à l'énergie sélection- 
née. On aura V./V, — C/R. 

Dans cette nouvelle représentation la courbe expérimentale est 

celle en trait plein de la 


3 figure 17. La courbe en poin- 
Hi/Teph tillés est celle que donne la 
R / théorie et qui passe par le 
- courbe expérimentale A même minimum. Elle cor- 
] / respond aux paramètres : 

ü En = V;7s10. Msec mel 


À — 10 ° sec. Ces valeurs sont 
supérieures à celles données 


par le constructeur des P. M. : 


avec 


T7 À 
Sph =7 77025 Eph << 5. 10-10 sec 


et 
\ — 0,8: 10n sec. 


La différence entre les deux 
courbes de la figure 23 pour- 
ST + Ts —— à . , . À > . 
() o,! 02 C/R rait s'expliquer par la varia- 
tion des paramètres g, em et À 


Fig. RARE Comparaison avec la variation des T. H. T 
entre la théorie et l'expérience. des P. M 
Résolution en Co. — I] est d'usage de tester les performances d’un 


circuit rapide en relevant la courbe de résolution avec les deux 
rayonnements gamma en cascade d’une courbe de Co. 

La courbe de résolution de la figure 18 a été obtenue en sélection- 
nant dans les canaux latéraux une énergie de goo keV définie à 
5 p. 100 près, les scintillateurs étant toujours des plastiques NEro. 
Les T. H. T. étaient ajustées pour avoir la résolution optimum. Dans 


ces conditions celle-ci est de 279 = 4,16.107% sec. L’erreur due au 
calibrage est d 


A . - . 
gueur des câbles coaxiaux introduisant les retards dans les voies 


de propagation dans ces câbles. 


La courbe de résolution a une forme sensiblemerit gaussienne : la 


e l’ordre de 5 p. 100 et comprend l'erreur sur la lon- 
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2to° 416K107 105 2 5% 


1000 - 
y 
: TI/2.caxl0-lls 
/ 
ba / 
50 
] 


10- 
| 
RES EEE T ] nr exe abs À = 
() 10 20 Canal 
Fig. 18. — Courbe de résolution prompte en 6°Co. 


gaussienne ayant même largeur à mi-hauteur est indiquée en poin- 
tillé et s’écarte assez peu des points expérimentaux. La pente déter- 
minée en un point situé à 2 décades au-dessous du maximum est 
me 4.)-10% sec, sol) approximativement .f./..—°0,11.26; La 
valeur trouvée pour 27, est du même ordre que celle publiée par 
R. E. Bell (6), J. V. Kane (37) et autres. 

Cette valeur 27, semble être également en accord avec la théo- 


: ; 2 /Te È . re 
rie de Gatti. En prenant la valeur [= — 2,75 trouvée précédem- 
ment et pour R = 450, on obtient 


—1?0) 


2T Ne. 3,0: 10 sec. 


D. — Améliorations à apporter au circuit. 


1° Amélioration de l’utilisation des P. M. L'ensemble ana- 
lvseur de temps tel que nous venons de le décrire et tel que nous 
l'avons utilisé pour nos mesures de vies moyennes présente cer- 
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taines imperfections. Celles-ci pourront être réduites dans une très 
large mesure au prix de plusieurs circuits électroniques supplémen- 
taires qui sont en cours de construction actuellement. “4 
Pour des questions de simplicité de circuit nous avons choisi la 
solution qui consiste à ajuster les T. H. T. des P. M. pour régler 
l'amplitude des signaux de sortie. On aurait au contraire intérêt de 
travailler toujours à Ja T. H. T. maximum que supportent les 
tubes de façon à réduire au minimum les différents paramètres &,, 
À, «1 et en intervenant dans les fluctuations de temps dues au P: M. 
Un circuit atténuateur à la sortie d’anode des P. M. permettra le 
réglage des amplitudes d’impulsions sans toucher aux T. H. T. C'est 
dans ces conditions que nous pourrons entreprendre une vérification 
expérimentale de la théorie des temps de résolution de Gatti. 


»° Circuit de compensation d’énergie. —— Les impulsions sor- 
tant du convertisseur et qui sont admises par le circuit à coïncidences 
triples doivent être formées à partir d’impulsions limitées ayant des 
montées standards. Pour remplir cette condition et pour obtenir 
de très bonnes résolutions nous sommes obligé actuellement de faire 
des sélections d'énergie étroites sur les voies latérales. 

Nous avons vu que deux impulsions en coïncidence et d’une cer- 
taine amplitude à la sortie des P. M. donnent après limitation et 
mélange dans le convertisseur une impulsion de la forme de celle 
de la figure 19. Nous avons numéroté les montées et les descentes 
selon leur correspondance aux 
impulsions de la voie 1 retardée ou 
de la voie 2 non retardée. 

Supposons que l'impulsion de la 
voie r ait maintenant une amplitude 
plus grande qu'auparavant, elle 
donnera une impulsion limitée de 
montée 1° plus rapide. Il en résul- 
tera une impulsion de superposition 
de durée plus grande et une impul- ” 
sion intégrée plus élevée. | 

En raisonnant de mème pour la voie 2, on voit qu'une impulsion 
plus grande à l’enirée du convertisseur donnera à la sortie un signal 
plus faible. ; 

Ges variations sont les principales responsables de l'élargissement 
des courbes de résolution dans le cas de sélections d'énergie assez 
larges, bien plus que l'accroissement des fluctuations de temps. 

Le circuit de compensation d'énergie comprendra une voie sup- 
plémentaire pour chaque P. M. délivrant un signal dont la hauteur 
sera une fonction de l'énergie. Un circuit d’addition ou de soustrac- 
tion, suivant la voie, corrigera l’amplitude de sortié du convertisseur. 


Fig. 19. — Effets des temps de 
montée des impulsions mises 
en coïncidence. 
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Nous espérons arriver ainsi à une compensation correcte dans un 
certain domaine de variation d'énergie, Il en résultera, non seule- 
ment une réduction très appréciable de nos temps de mesure, mais 
également une grande simplification des mesures de vies moyennes 
par déplacement entre le centre de gravité des courbes de résolution 
promptes et retardées. Dans les mesures de ce genre et effectuées sans 
compensation d'énergie, il faut égaliser l’allure des spectres à l’inté- 
rieur des canaux de sélection d'énergie pour les deux courbes de 
résolution sous peine d’un déplacement instrumental qui fausserait 
la mesure. 


3° Circuit anti-empilement. Un autre effet qui nous a poussé 
à nous limiter, pour le moment, aux mesures de vies moyennes 
directes par la pente des courbes de résolution retardées est la défor- 
mation de celles-ci suivant les taux de comptage sur les P. M. 
Lorsque ceux-ci augmentent, la pente des courbes de résolution du 
côté des basses amplitudes se déforme. Elle retombe alors moins vite 
et elle traîne d'autant plus que les taux de comptage sont plus éle- 


H200/Me 1 
T Cireut | 


LÉ, Graf 1 


EE re 
ldétecteur de | TRE 1 de ue CAE de | 
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Se one oise Ampli lineaire RON ox 
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Fig. 20. — Schéma d'ensemble de l’analyseur de temps 
avec en pointillés les circuits supplémentaires. 


vés. Par contre, la pente du côté hautes amplitudes n'est pas affectée 
et c’est la raison pour laquelle nous avons toujours pris cette der- 


nière pour nos mesures. | 
Cette imperfection provient du phénomène suivant. Soit deux 
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impulsions en coïncidence et supposons que l’une d'elles corres- 
pond à une énergie trop faible pour être sélectionnée et même pour 


être limitée correctement. On obtiendra à la sortie du convertisseur - 


un signal d'amplitude trop basse et qui normalement sera rejeté 
par le circuit à coïncidences triples. Si maintenant cette impulsion 
de trop faible amplitude sur une des voies latérales est suivie par 


une autre dans un temps de r usec (la durée des impulsions des, 


amplificateurs Fairsten est de 1 ysec), cette seconde impulsion va 
s’empiler sur la première et l'impulsion résultante pourra facilement 
atteindre une hauteur suffisante pour entrer dans le canal de sélec- 
tion d'énergie. Ainsi l'impulsion trop petite venant du convertis- 
seur au lieu d’être rejetée sera tout de même admise. 

Un circuit anti-empilement pour chaque voie latérale lente, qui ne 
délivrera un signal que pour les impulsions espacées de plus de 1 usec 
de tout autre sur la même voie, éliminera en grande partie cet effet 


parasite par l'intermédiaire d’un circuit à coïncidences quintuples. M 


La figure 0 donne le schéma d'ensemble de l’analyseur de temps tel 
qu'il se présentera avec ces circuits supplémentaires. 


CHAPITRE IV 


Résultats expérimentaux. 


A. — Période du premier état excité à 720 keV du 1B. 


Comme il ressort de notre court rappel au chapitre II des don- 
nées sur les probabilités de transition dans les noyaux légers, la vie 
moyenne de la transition E2 du premier niveau excité à 70 keV 
du ”B présente un intérêt théorique certain. De plus, la possibilité 
de mettre, pour la première fois, le phénomène directement en évi- 
dence par la pente de la courbe des coïncidences différées en coor- 
données semi-logarithmiques, nous a incité à reprendre la mesure (28) 


pour en donner une valeur plus précise que les déterminations anté- 
rieures (64) (60) (11) (25) (33) (RE 


[o] 
1°. Mesure. — Nous avons bombardé une cible épaisse de ‘Be 
avec des protons accélérés à 1,2 MeV environ dans l'accélérateur 


du type Cockroft-Walton de l’Institut. Par la réaction °Be(py)"°B 


nous atteignons ainsi les niveaux excités de 7,5 MeV 8 MeV 
6,88 MeV dans le !B (fig. or). k Fe de 


En tenant compte des différents embranchements Y nous voyons 


: 
a 


* 
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que le niveau à 6,88 MeV donne lieu à 56 P. 100 de coïnciden 
retardées contre 44 p. 100 de promptes. Le niveau à 48 MeV se 
désexcite directement au niveau fondamental à 100 p. ne COR 
dences provenant de cascades ÿ partant du niveau à 1,56 MeV sont 
D Pr de 70 p. 100 de retardées contre 30 P. 100 de 


12 


100 
85 
15 


5,16 


24 
| 64 || 
F4 


B 


108 


Fig. 21. — Transitions ÿ dans le 1°B 
obtenues par la réaction ‘Be (py)!°B à Ep = 1,2 MeV. 


Les spectres + en Nal (fig. 22 et 23) relevés à deux énergies de 
bombardement différentes (Ep — 910 keV et 1,2 MeV) montrent que 
nous excitons principalement les niveaux à 7,48 MeV et 7,56 MeV 
pour Ep = 1,2 MeV. Nous aurons donc nettement plus de coïnci- 


 dences retardées que promptes. 


Pour la mesure de la période du niveau excité à 720 keV, les 


rayonnements y étaient détectés dans des scintillateurs plastiques 
» cylindriques NE 102 de 25 mm de hauteur et de 20 mm de diamètre. 
* Les figures 24 et 25 montrent les spectres respectivement sur les 


voies latérales r et 2. Sur la voie :, nous n’admettons que la bande 
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Nb de coups EUR 
(| 
. Ep. !,2Mev 
3000 - o Ep=910Kev 
2000: 
l020KeV 
10007 
O+ T T DER es 
(0) 500 1000 1500 Energie 
Fig. 22. — Bas des spectres y dans Nal. 
6,84 MeV et 
Nb. de coups 748MeV- 2 
+ Ep=1,2 MeV M 
30004 o Ep=SIOKeV. 684Mev-mc2 ! 748Mev 
748 MeV-2m.c2 ; 
A 6,84 ne 
1000 
_o0000000006 00007200 
O1 T if = hi Tr ai E : 
2 8 4 5 6 7 Energie 
Fig. 23. — Haut des spectres y dans Nal. 
Nb É coups 
: 30004 
2000: 
1000 - 
0: re 
0 Ko) 20 30 40 50 Canal 


Fig. 24. — Speclres y dans la voie r avec scintillateur plastique. - È 


(0 
. 25. — Spectres y dans la voie 2 avec scintillateur plastique. 


Nb de coincidences 


jee ireau tnité à 720 Rev da 10. 
RE à 5 85- ro sec. ‘ 


As 
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d'énergie correspondant aux électrons de recul les plus énergiques 
du rayonnement y de 720 keV ; sur la voie 2, nous effectuons une 
sélection d'énergie assez large juste au-delà du maximum de la 
distribution Compton de rayonnements y du ‘’Co. L'’amplification 
de la voie du convertisseur était réglée de façon à avoir une largeur 
de canal de 5,85.107*° sec à + 2 p. 100. 

Dans ces conditions nous avons obtenu la courbe des coïncidences 
différées de la figure 26. La présence des coïncidences promptes ne 
se manifeste guère que dans l'élargissement de cette courbe. Les 
sélections d'énergies choisies nous ont permis de relever la courbe des 
coïncidences promptes avec une source de ‘Co, dans les mêmes 
conditions de réglage. Elle montre sans ambiguïté que la pente de 
la courbe des coïncidences différées est due à la vie moyenne du 
niveau étudié et la période obtenue est : 


Tia = (6,2 H 0,03). 10710 séc: 


L'erreur donnée tient compte de l'erreur statistique calculée par la 
méthode des moindres carrés et de l'erreur due au calibrage qui est 
la plus importante. 

Cette mesure est en parfait accord avec toutes celles déjà faites 
par des méthodes indirectes et qui sont rassemblées dans le tableau I 


TaBLeau I 
Ts, en 10710 sec Méthode de mesure Références | 
4,9 + 1,4 Noyaux de recul avec collimateur y. (64) 
5,9 + 1,4 Freinage des noyaux de recul. (60) 
7302 10,7 Déplacement du centre de gravité en coïnciden- (11) 
ces pY. 
8, +2 Déplacement du centre de gravité en coïnciden- (25) 
; ces YY. 
6,2". = ,0,7 Déplacement du centre de gravité en coïnciden- (33) 
ces pY. | 
6,5 + 0,4 : Déplacement du centre de gravité en coïnciden- (7) 
ces faisceau pulsé y. 
6,2 + 0,3 Mesure par la pente en coïncidences yY. Présente 
L s: mesure (28) 
6,36 + o,21 Moyenne pondérée de toutes les melures 
2° Discussion. — L'étude théorique des largeurs radiatives dans 


la couche 1p et la comparaison avec les données expérimentales a 
été faite par Kurath (40). Utilisant les fonctions d’ondes du modèle 
des particules indépendantes dans le mode de couplage intermédiaire, 
cet auteur a calculé les probabilités de transition réduites AM) et. 
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A(E>) (p. 1448) pour différentes valeurs du paramètre a/K. Dans le 
Cas particulier qui nous intéresse, les probabilités A(E2) du premier 
niveau excité (J, T);, = (1,0) à l’état fondamental (J, T); = (3,0) 
sont les suivantes 


(J, LI") | a/K = 1,5 3,0 4,5 6,0 75 | 


(1,0) — (3,0) A(E2) = 0,685 «> 0,001 40,126 o,184 o,212 | 


Ve mr Gr: 


Le symbole «+ signifie que l’élément de matrice change de signe 
entire ces deux valeurs. Pour a/K = 4,5 ; 6,0 ; 7,5 les valeurs, cal- 
culées pour r,, et exprimées en 10° sec, sont respectivement égales à 
3,42 ; 2,34 ; 2,04. Au-dessous de la valeur a/K — 4,5, l'élément de 
matrice varie rapidement, s’annulant plusieurs fois. French et 
Fujii (22) ont aussi mentionné ce comportement et prenant : 


NT I CIE, 


au lieu de 107*° cm° utilisé par Kurath, ils trouvent 75, — 2,9 ; 
#,9 (00): ; 6,6; (CO) ; 23. 10 1°-sec pour a/K = 0 ; 1,14 ; 3,8 et © 
respectivement. La valeur expérimentale : 


Texp(E2) = (9,2 + 0,3).1071 sec 


peut donc être trouvée dans la région a/K— 4, mais aussi pour des 
valeurs plus faibles ; la signification n’est donc pas claire. D'autre 


| part, le calcul de la probabilité de transition E2 à l’aide de la for- 


mule de Moszkowski (p. r4bo) en prenant r, = 1,5 donne : 
TysAB2).= 79,25. 107/%Ssec ; 


la probabilité de transition effective est donc plus élevée d’un fac- 


_ teur 1,5 environ. 


L'ensemble des données suggère la nécessité de tenir compte d’une 
interaction collective, quoique son importance soit beaucoup plus 
faible que dans les noyaux lourds ayant une déformation permanente 


5 x r . 7 , 
» à l'équilibre. Ce problème théorique n’est pas encore résolu d’une 


manière satisfaisante. En particulier, pour le *°B la complexité est 
grande. Il est donc intéressant de rappeler les preuves d’une inter- 
action collective dans ce noyau aussi léger mais aussi aisément 


 déformable. 


Considérons les rapports d’embranchements à partir des niveaux 


à excités à 3,58 MeV et à 2,15 MeV. Les calculs théoriques et les don 
| nées expérimentales sont confrontées dans le tableau IE (40). 


- Pour le niveau à 3,58 MeV la formule de Weisskopf et la théorie du 
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couplage intermédiaire appliquées à la multipolarité Mr sont en 
accord, mais leurs prédictions sont en complet désaccord avec l’expé- 
rience. 


TABLEAU II 


Rapports d'embranchements 
RE alK = 3,0 alK = 4,5 Expérience 
LEA (M1) (M1) (Mi) 
(E en MeV) 
ISA O 63,5 59 66 20 
> 0,717 32,5 38 33 60 
> 2,15 4 3 I 20 
2,15 —> o(E2) 0,5 75 6 30 
ner 97:5 SSrÉ De 5ù 
(Mr + E2) 
"2,714 
(M1) 2 57 82 40 


Pour le niveau à 2,15 MeV, la formule de Weisskopf est en désac-… 
cord total avec l'expérience. Par contre, les rapports d’embranche- 
ments calculés par le couplage intermédiaire ressemblent mieux aux" 
données expérimentales. Mais le désaccord pour l'intensité relative 
de l’embranchement E2 montre que la théorie sous-évalue cette 
contribution en dépit du choix d’une valeur élevée pour < r? >. 

Enfin Meyer et Hanna (47) trouvent que le coefficient de mélange. 


du y.de 4,77. MeV est. 5? — TS — Æ et que celui du rayons 


ment y de 6,02 MeV est 5? = 9. Si le niveau fondamental est identifié 
comme étant un niveau K = 3 (K = Q, + Q, = 3/2 + 3/2 dans la 
description des états d’excitation du proton et du neutron impairss 
dans un puits sphéroïdal), le niveau à 6,02 MeV (4*) se comporte” 
comme le premier niveau excité de la bande de rotation de l'état 
fondamental (39). % 

Ainsi quoique le schéma de niveaux soit bien décrit par la théorie 
du couplage intermédiaire, une interaction collective évidente se 


manifeste dans les transitions E. & 


Récemment Kurath (41), en appliquant la méthode des coordon- 


nées génératrices aux fonctions d'ondes de Nilsson et en tenant. 


compte des mélanges d'états dont le nombre quantique principal, 
diffère de deux unités, c’est-à-dire mélange d'états (xf, 2p) dans. 
1p, a pu rendre compte en bonne approximation de l'accélération 


“ 
l 


PROBABILITÉS DE TRANSITION E2 DANS LES NOYAUX LÉGERS 1479 


de la transition E2 de 4,42 MeV dans le noyau de 1?C en prenant 
pour < r° > une valeur consistante avec les données de la diffusion 
des électrons. Cependant, même sans tenir compte d'interaction de 
configuration, la méthode des coordonnées génératrices n’a pas été 
appliquée au !°B, la complexité des calculs étant comparable à celle 
du problème d'interaction. 

Il est intéressant de mentionner une étude récente (32) concernant 
le lien entre les probabilités de transition y et les moments statiques 
dans les noyaux impair-impair. Lorsque le schéma de niveaux peut 
être décrit par une structure de multiplet, les propriétés d’un tel 
noyau sont principalement déterminées, du moins près de l’état fon- 
damental par les nombres quantiques j, et j, du dernier proton 
et du dernier neutron impairs. La dégénérescence des états : 


Le Jp * În 

dans le modèle des couches est levée par l'interaction résiduelle. 
Pour le °B l’état fondamental 3* et le premier niveau excité 1* appar- 
tiennent donc au multiplet (3/2-, 3/2). $ 

Par analogie avec le modèle collectif il est alors possible d’étu- 
dier les probabilités de transition au sein d’un multiplet (analogie 
avec les transitions entre niveaux dans une même bande de rota- 
tion). Quand j, = ;, la probabilité de transition réduite B(E2) de 
ea s'écrit i 


(21 + 1)(J ie 1)(2Jo en) W2(j19 199 2j) | Q(J) |? 


B(E2 ; J, — J,) — 167J(2J + 1) WI : 2j) 


où les coefficients W sont des coefficients de Racah et Q(J) le moment 
quadrupolaire statique de l'état J. ; 

Notre détermination expérimentale de la période du niveau à 
70 keV correspond à B(E2 ; 1° — 3}helhi store Charns ON 
en déduit Q(3*) — + 0,0780 e barns, valeur en accord avec la 
mesure de cette quantité par une méthode de structure hyperfine qui 
donne Qipectro — + 0,074 e barns (66). 


B. —— Période du premier état excité à 450 keV de #Al. 


Nous avons vu au chapitre I que les schémas de niveaux des 
noyaux miroirs *’Mg et “Al sont bien décrits par le schéma de 
Nilsson. Ce modèle prévoit également que les transitions de entre 
le premier état excité et l’état fondamental dans #Mg et AI étant 
des transitions entre bandes de rotation, la vie moyenne de ces 
niveaux excités devrait être de l’ordre de grandeur de. 107° sec, 
donc facilement mesurable. Dans le cas du *’Mg, Bishop (9) avait 
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trouvé une vie moyenne de l'ordre de 3.107° sec par une méthode 
de noyaux de recul. Nous avons alors entrepris la mesure dans le 
cas de l’AI et notre résultat (29) est en accord avec celui d'une 
mesure de Fergusson et coll. (20) parue entre-temps. 


1° Mesure. —— Nous avons bombardé avec des protons d'énergie 
E, = 1,5 MeV une cible préparée à partir d'oxyde de *Mg (isotope 
séparé fourni par Harwell) déposé sur un support de tantale et d'une 
épaisseur d'environ 100 keV. 
Ep=1|,5 


. RE) 


K=1/2 


K=1/2 


Fig. 27. — Transitions y dans AL obtenues par la réaction : 2e 
», / o# x 1 
“1Mg(py)*$AI à Ep = 1,5 Mev. | 


Par la réaction *Mg(py)# A1 nous atteignons le niveau à 3,85 MeV 
dans AI (Hig. »7). Celui-ci se désexcite principalement GO 100) | 
au niveau à 1,81 MeV et au niveau fondamental (30 p. 100). Le 
niveau à 1,81 MeV se désexcite lui-même par moitié au premier 
niveau excité à 45o keV. ! 

Les rayonnements étaient détectés dans deux cristaux de Nal de 
1,5 X 1,5”. Les canaux de sélection d'énergies dés voies latérales 1. 


_ 
Ç 
A! 

F° 
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et 2 étaient placés respectivement sur les pics photoélectriques des - 
de 1,36 MeV et 450 keV (fig. 28 et 29). 
[où] 
| Nb. de coups > 8%, & 8 Ë SE 
| LA S © Lo Q Es = d> 
2000 PEUR EE ER 
— œ M 
1 | | E Sue ed 
| Lstr se 
ETS 86 
$ o Sedo 
1 | ÈS: 
I000 RE 
\ | 
20x ei PUS 
; 0 50 100 150 Canal 


Fig. 28. — Spectre y dans la voie t. 


Nb. de coups 
10000 


450 KeV 
+511 KeV 


0 50 100 150 Canal 


Fig. 29. — Spectre + dans la voie 2. 


La figure 30 montre la courbe des coïncidences différées y 

" obtenue. La courbe en pointillés est la courbe des coïncidences 

+ promptes relevée avec une source de ‘Co dans les mêmes condi- 
tions de réglage de l’appareïllage. 

La pente de la courbe des coïncidences différées donne la valeur : 


\ 


Ti172 = (1,88 + 0,10).10"° sec 


pour la période du premier niveau excité de “AI. 
Cette mesure avait été faite avant la parution des mesures de Fer- 
guson et coll. (20). Ces auteurs ont mesuré la même période d’une 


” 
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part par coïncidences entre le 
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y de 450 keV et un faisceau de pro- 


û . 0] _—9 
ton pulsé et obtiennent ainsi Ty = (1,8 + 0,8)-10 sec. nt a 
: ; ; 
autre mesure en coïncidences yy ils n on pu donner qu une limite 


supérieure 


ù —9 
T;j: 2,0 + 0,3.107 sec. 


Nb. de coincidences 
4 
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60: 70 80 canal 
Fig. 50. — Période du premier niveau excité à 450 keV dans 2Al. 
Largeur du canal : 5,07. 10749 sec. 
2° Discussion, -— Bien que la description rotationnelle des sché-. 


mas de niveaux soit surtout observée dans les noyaux lourds, l’exis-. 
tence de bandes de rotation bien définies a été mise en évidence 
depuis peu dans les noyaux de masse 25 par Litherland et coll. (45). 
Certes le nombre de nucléons dans la couche principale non remplie 
N > 8 ou Z < 20 est peu élevé, mais il constitue une fraction plus” 
importante du nombre total des nucléons que dans les noyaux lourds. 
De plus dans ces noyaux légers, N et Z sont approximativement 
égaux et les neutrons et protons peuvent contribuer d’une manière. 
cohérente et déformer les noyaux. On peut donc s’attendre à ce que 
la forme des noyaux au voisinage de À — 25 s’éloigne suffisamment 
de la forme sphérique et que les déformations permanentes soient 
même plus grandes que celles des noyaux lourds. : 
Les noyaux “Al et Mg constituent un exemple particulièrement 


A 
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frappant de cette description. Quatre bandes de rotation basées sur 
les états d’excitation intrinsèque du dernier nucléon non apparié, 
dans un puits de potentiel sphéroïdal (52) à symétrie axiale ont été 
identifiées (14) (45) . La figure 28 montre la décomposition du schéma 
de niveaux de l’Al en ses différentes bandes de rotations définies 
par les nombres quantiques K = 5/9, 1/2, 1/2, 1/2 : d'autre part, 
chaque orbite intrinsèque est définie par les nombres quantiques 
asymptotiques [N, n,, A] (p. 1446). Comme les deux principales ban- 
des qui se chevauchent fortement sont telles que AK = 2, elles ne 
peuvent être couplées par l'interaction de Coriolis qui couple les 
bandes de même parité pour lesquelles AK = 0,1 (38), ce qui peut 
expliquer que les bandes de rotation dans les niveaux les plus bas se 
distinguent si clairement. Les bandes K = 1/2 par contre sont 
affectées par cette interaction et les paramètres qui les caractérisent 
em dépendent. La suite des niveaux dans Al pour la bande K = 1/2 
est caractérisée par la valeur expérimentale a = — 3,16 du paramètre 
de découplage. 

Pour justifier cette description l’étude des probabilités de transi- 
tion constitue un test particulièrement important. En effet, les tran- 
sitions y au sein d’une bande de rotation se caractérisent par une 
accélération des transitions E2 et, par suite, dans les noyaux impairs, 
par une compétition entre les composantes Mr et E2. Mais aucune 
mesure de vie moyenne d’un état de rotation n’a été effectuée dans 
les noyaux “Mg et “Al, et on ne peut confirmer cette accélération. 


- Cependant la comparaison des largeurs réduites Mr et E2 montre 


qu'il y a, soit accélération des transitions E2, soit retardement des 


transitions Mr. 
Il est par contre significatif de rencontrer l’action de la règle 


de sélection K (p. 1453) pour les transitions dipolaires Er des niveaux 


à 3,72 MeV et 1,81 MeV. Ces transitions sont telles que 


AR KR =K TE 


elles sont donc interdites. La violation partielle de cette règle est 
 Jiée au fait que le nombre quantique K n’est pas un nombre quan- 


tique parfait. 
è i i rendre co jonne approxima- 
De même, il est possible de rendre compte en bo PI 


tion des rapports d’embranchement expérimentaux pour les transi- 
tions Mr entre les membres de la bande de rotation K — 1/2, basée 
sur l’état à 2,51 MeV. ni | 
Expérimentalement, les états de base des différentes bandes de 
rotation sont bien retrouvées jusqu'à une énergie d’excitation de 
l’ordre de 4 MeV au-delà de laquelle apparaissent les états d’excita- 
tion du cœur. Mais l'ordre des deux premiers niveaux intrinsèques 
est inversé. Cet ordre dépend d’ailleurs d'une façon très sensible 


en CARS d 
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du paramètre de déformation pour lequel il est important d’avoir une 
estimation compatible avec un ensemble de données expérimentales 
et de déterminations théoriques a priori. Le calcul des probabilités 
des transitions électromagnétiques est également très sensible à la 
valeur de ce paramètre. 

Une estimation du paramètre à + AR/R,, où R, est le rayon moyen 
du noyau pour l'état fondamental, est fournie par la mesure du 
moment quadrupolaire des noyaux *Na et *’Al. De la relation 


ou 2R (: _ 2e) on déduit à — 0,3. D'autre part, les 


courbes qui représentent l'énergie totale des particules dans le champ 
déformé en fonction du paramètre pour les orbites 5, g et 11 pré- 
sentent un minimum pour n + 4,5. De plus les paramètres de décou- 
plage théoriques correspondent sensiblement aux valeurs déduites 
des schémas de niveaux pour les 3 bandes K = 1/2, pour n + 4. 

La probabilité réduite de transition E2 pour un proton, entre le 


niveau K — 1/2, I = 1/2T à 45o keV et l’état fondamental 


(K = 5/2, I — 5/2*) calculée avec les fonctions d'ondes de Nilsson 
pour la valeur n = 4 est : B(E2); — 16,8:10 ° e? barns’. De"Ia 
formule : 
5,65.10710 
B(E2) = 2 — 
’ E -Tiy2 
où l'énergie E de la transition est exprimée en keV, T,,, en 10° sec 
et B(E2) en e? barns?, on déduit : 


B(E2)sxp = (10,3 + 0,9).10-* e? barns?. 


La probabilité de transition effective est donc 16 fois plus grande que 
l'estimation théorique de Nilsson. De plus, la formule de Moszkowski 
appliquée en tenant compte du facteur statistique S, = 3 pour cette 
transition E2 et en prenant r, = 1,45 donne : 


B(E2).= 28.10 4 e? barns? 


; 
cette valeur est plus grande que la valeur expérimentale d’un fac- 
teur 2,7. 

À la valeur expérimentale T;,, = (8,5 + 0,2).107° sec de la période 
du premier niveau excité dans “Mg trouvée par Ferguson et 
coll. (20) correspond la probabilité de transition réduite 


B(E2)ex» = (24 + 1,5).10-5 e? barns?. 


Ainsi, dans ce noyau, la probabilité de transition E2, qui est due à 


un neutron, est du même ordre que la valeur calculée par la théorie 


de Nilsson. Or, pour une transition de neutron, qui dans le cadre 
de la théorie ne peut être due qu'à un effet de récul du noyau, la 


5/ot et 1/2* (orbites g et 5), I 
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probabilité de transition est réduite d’un facteur (A2/Z)? + » 500. 
Ferguson et coll. notent de plus qu'en prenant n — 3,4, l'estima- 
tion théorique pour une transition d’un proton est égale à Ja valeur 
expérimentale. 

Il est cependant bien connu que, dans les transitions E, le dernier 
nucléon impair induit dans le cœur un moment quadrupolaire qui 
contribue pour une large part à la probabilité de transition. Selon 
Mottelson et Nilsson (5o) cet effet peut se traduire par l'introduction 
d’une charge effective es + (en . FR où €,, est la charge de la 
particule impaire. En tenant compte de cette correction on obtient 
B(E2)in > 38.107° €? barns® pour Al et B(E2)u — 4.107° e? barns? 
pour “Mg ; le désaccord avec l'expérience n’en est pas moins évi- 
dent. On ne peut que conclure que la probabilité de transition due 
à un neutron implique une charge effective de polarisation de l’ordre 
de la charge d’un proton. 

De cette comparaison, il ressort que la théorie de Nilsson ne rend 
que fort imparfaitement compte des probabilités de transition E2 
absolues dans les noyaux de masse 25. Cette imperfection se retrouve 
aussi dans la prédiction des largeurs radiatives absolues Mr et Er 
où la théorie est en désaccord d’un facteur 5 à 6 avec l'expérience (r14). 

Une étude de l'application du modèle collectif aux noyaux suivants 
de la couche d : Mg, Al, *’ Mg, #S, basée sur une modification 
apportée aux calculs de Nilsson, a été récemment publiée par 
Bishop (8). Par un choix convenable des paramètres, Nilsson écrit 
l'hamiltonien H (p. 1445) sous la forme : 


da fl, “ho R 


— —+ — 


DRE Ce R = HU ls y 514 quantité ño, étant don- 
ie © L=2 æ i k 
no 2 ve 
née par la relation fo, = 4r AT" MeV. D'autre part, si Ô — Rs” 
ô ra Fa 13° 2D : 
n est de l’ordre de n + > ; le paramètre 5 = +. Le calcul des 


‘valeurs propres revient à diagonaliser la matrice R ; pour la couche d, 


Nilsson néglige le paramètre &.. À 
Bishop a étudié l'effet du terme en pe sur les valeurs propres si 
les fonctions propres qui correspondent à N = 2: Quoiqu ue esti- 
mation raisonnable du paramètre x déduite de l énergie de séparation 
de 5,08 MeV de 10 soit égale à 0,0625, 
Bishop trouve qu'une valeur aussi élevée que 0,195 Eur Re 
au milieu de la couche d. Or, de l'application de cette étude me 
rique au noyau 25Mg, il ressort que pour 4 — rs î + SL : 
d'obtenir un accord d'ensemble satisfaisant entre l’ordre des niveau 
e paramètre de déformation 1 + 3,2 


spin-orbite dsy2 — dass 


2 


dr 
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et le paramètre de découplage a = — 0,2 de la bande K = SES 
Pour ce choix de n et w la période du niveau à 580 keV de | Mg 
est en assez bon accord avec le calcul théorique pour une transition 
d’un proton. 

Il semble donc raisonnable d'admettre la même valeur de x pour 
le noyau Al. En comparant les données expérimentales aux cal- 
culs de Bishop il résulte que la valeur & — o est à rejeter. Pour 
u = 0,167, il faut une valeur 5 < n 6 pour rendre compte de la 
période du premier niveau excilé ; d'autre part, la valeur n < 3 
nécessaire pour rendre compte de x = — 0,02 est bien trop faible. 
Pour u = 0,33, n est de l’ordre de 4,5 pour rendre compte de la 
période et n — 3,4 pour rendre compte de la position relative des 
niveaux 5/2* et 1/2*, mais le désaccord entre &x; et än est encore 
beaucoup plus grand. L'accord d'ensemble est beaucoup plus dif- 
ficile à réaliser que pour le noyau miroir ?°Mg. 


C. — Période du deuxième niveau excité à 418 keV de *#AL. 


Le noyau impair-impair Al est situé dans la même région de 
grande déformation que l’AI où les noyaux de masse impaire sont 
bien décrits par le schéma de Nilsson. Il nous a done semblé inté- 
ressant de mesurer la période du deuxième niveau excité à 418-keV 
de “AI au niveau fondamental. 


1° Mesure. Nous avons bombardé une cible isotopique de 


“Mg d'une épaisseur de 200 ug/cem? avec des protons d’énergie 
E, — 970 keV. Nous avons atteint ainsi les deux niveaux excités 
à 7,22 MeV et 7,19 keV de l’AI qui se désexcitent suivant le schéma 
de la figure 31. Les rayonnements y étaient détectés dans des cris 
taux de Nal de 1,5"x 1,5”. | 


La sélection d'énergie pour la voie 1 se faisait par un canal placé 
sur le pic de paire à 1,10 MeV du + de 2,12 MeV qui aboutit au second 
niveau excité (fig. 32). Le canal de la voie 2 était placé sur le pic 
photoélectrique du + de 418 keV (fig. 33). Ainsi se trouvaient él 
minées en grande partie les coïncidences entre les y de 1,o1 MeV et 
830 keV. ' 

La figure 34 donne la courbe des coïncidences différées dont la 
pente détermine la période du niveau à 418 keV. Elle est égale à : 


Tiy2 = (1,23 + 0,05).10° sec. 


La courbe des coïncidences promptes, présentée en pointillés sur 


È 


L 


la même figure, a été prise avec une source de Co dans les mêmes 
. 2 


conditions de réglage que la courbe de coïncidences différées. 


Fe 0 OA Lé ® » + .É 
4 ; : $ 
D - 
En: 


2 
4 
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2° Discussion. — À part le noyau ‘Al, pour lequel des don- 
nées expérimentales suffisantes ont permis de faire une identification 
des niveaux de rotation possibles (61), la description des autres 
noyaux impair-impair est bien moins définie. L'étude faite par 
Rakavy (57) sur les noyaux dans la région de À = 18 à À — 28 
montre que l’on peut s'attendre pour l'?AI à une déformation à 
l'équilibre et à un gain d'énergie due à la déformation, du même 
ordre que pour les noyaux “Mg, ?’Mg, ‘Al, ?’AL. Si le spin de 
l'état fondamental peut être expliqué en considérant pour le proton 
et le neutron impair la même configuration en termes des nombres 
quantiques asymptotiques (Nn,AË) = (202 + 1/2) soit : 


PE PRÈS 6 A DE à 


le couplage (jj) peut également en rendre compte en considérant 
les configurations pures (d,,,:) 7 (13). En fait, d’une façon plus 
générale, si 7, et j\ sont les moments angulaires du proton et du 
neutron impair, les configurations possibles au voisinage de l’état 
fondamental sont telles que | j, — ja | < I < | jy + jn | (82). La 
suite des spins satisfait à cette règle. Pour satisfaire au principe de 
Pauli les états of, 2*, etc. ont T — r et les états rt, 3+, 5*, etc. 
ont T = o. 

La mesure de la probabilité de transition E2 entre le deuxième 
niveau excité 3* à 418 keV et le niveau fondamental 5* ne se prête 
pas à une interprétation aisée. De la valeur expérimentale : 


Ta = (1,23 F6;,0b) .to7°? see 


on déduit : B(Œ2}::5 — 356.10 °? e? cm*. Si l’on suppose, dans le 
cadre du schéma de Nilsson, qu'il s’agit d’une transition d’un proton 


x 


analogue à celle se produisant dans l’*Al on obtient : 


BE =Nr0,10.10 7° .6? cm, 


- probabilité qui est plus faible d’un facteur 20 que la valeur expéri- 


mentale. D'autre part, pour R = 1,45 A?#107% cm, la formule de 


L- Moszkowski donne Ty, — 4,3.10° sec. Comme pour le noyau Al 
> “il semble done bien que la probabilité de transition soit de l’ordre 


k 


de grandeur de celle qui correspond à un proton individuel et que 
la théorie de Nilsson en rende très imparfaitement compte. La tran- 
sition a en fait un caractère plus rapide, son énergie étant en effet 
plus faible que celle de la transition E2 dans JPAL Le neutron 
impair pourrait être responsable d'une polarisation du cœur. 

- Cette transition pourrait aussi être considérée comme ayant lieu 


… entre deux niveaux d’un multiplet donné (65). Avec j, = jh = 5/2 


Ja formule donnant B(E> ; 3* —> 5*) (p. r479) permet de calculer le 
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moment quadrupolaire dans l’état fondamental 5*, Ce calcul donne 
Q = + 0,45 e barns. Cette valeur est beaucoup trop élevée par rap- 
port à Q(C7AI) = + 0,15 e barns. Ce désaccord semble être, en quel- 
que sorte, une preuve de la déformation du noyau ?°Al. 


RÉSUMÉ ET CONCLUSION 


En vue de mesures de périodes de niveaux excités atteints par des 
réactions nucléaires dans des noyaux légers, nous avons mis au point 
un ensemble analyseur de temps aux performances suivantes : 


set: 


Résolution intrinsèque : 1,3.10 
Résolution en $°Co : 4,16.107!° sec, 


Résolution en ??Na : 6,4.1071° sec. 


Les résultats oblenus semblent être en accord avec la théorie des” 
temps de résolution des compteurs à scintillation développée par 
Gatti et coll. 

Nous avons mesuré la période des niveaux excités suivants : 

1B niveau excité à 720 keV Ty, = (6,2 + o0,3).107:° sec. 

Réaction utilisée : °Be(py)!B ; première mesure directe par la pente, 
de la courbe des coïncidences retardées ÿ — . 

#5A] niveau excité à 45o keV T,y, — (1,88 + o,10).107° sec. 

Réaction utilisée : *Mg(py) AI ; mesure réalisée en même temps 
que celle d’un groupe de recherche de Harwell. 

?6AT niveau excité à 418 keV T,y, = (1,23 + 0,05).10 ° sec. 

Réaction utilisée : *’Mg(py) Al ; actuellement seule mesure 
existante de la période de ce niveau. 


La détermination des probabilités de transitions est, comme nous! 
l'avons vu, une méthode très sensible pour juger du degré de 
validité des différents modèles nucléaires. Dans les noyaux légers, 
la théorie rend encore fort imparfaitement compte des données expé- 
rimentales pour les transitions E2 où se manifeste une interaction 
collective. En raison des limites des techniques actuelles ces don- 
nées expérimentales sont encore en nombre réduit, Il n’est donc pas 
encore possible dans les noyaux légers de se livrer à une systéma- 
tique comparable à celle déjà faite pour les noyaux lourds, de 


laquelle pourrait éventuellement se dégager une idée fondamentale 
nouvelle. 


| Avec notre ensemble analyseur de temps et surtout avec les amé- 
liorations que nous comptons y apporter, il est maintenant possible 


d'atteindre un certain nombre de vies moyennes d'états excités dans 
les noyaux légers. 
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INTRODUCTION 


Les phénomènes de rayonnement de freinage interne associé à la 
désintégration B c’est-à-dire les processus : 


no pH BTE ver + Lys 
ES LE BI +v>u+Bt+yty 


(le neutron ou proton pouvant être lié dans un noyau) ont été signalés, 
pour la première fois, par Aston (1927) puis par Branson (1930). Leurs 
expériences sur le RaE et le Cu ont, en effet, attiré l'attention sur la 
possibilité d'une émission de photons ayant un spectre d'énergie continu 
et différent des photons monochromatiques de désexcitation nucléaire. 

Les premiers calculs théoriques ont été effectués par Knipp et Uhlen- 
- beck (1936) et par Bloch (1936), ces auteurs ont calculé la probabilité 
> d'émission de photons de freinage interne associé à des transitions f 
» permises, par une méthode de perturbations du 2° ordre (chacune des 
» interactions de Fermi et électromagnétique étant traitée au 1°" ordre) ; 
- le processus par eux considéré correspond aux diagrammes de Feynman 
du type représenté à la figure 1. 

Ces calculs de Knipp et Uhlenbeck et Bloch semblaient en accord 
avec les premiers résultats expérimentaux, notamment ceux de 
Mme Wu (1941), Novey (1953), Bolgiano et al. (193), etc. ; mais un 
certain nombre de nouvelles expériences {Starfelt et Svantesson, 1955), 
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Mme Langevin-Joliot (Thèse 1956)), semblent en complet désaccord avec 


la théorie de Knipp et Uhlenbeck. Le nombre de photons par désinté- 
gration f et par mc? observé est toujours bien plus grand que celui 
prédit par les calculs de Knipp et Uhlenbeck. 


7ZZZ noyau 

— électron 
nan photon 
__-- neutrino 


g:constante de couplage 


de Fermi 


e:constante de couplage e.m. 


Fig. 1. 


Ce désaccord entre les résultats théoriques et expérimentaux pourrait 
être, de façon assez naturelle, attribué au fait que Knipp et Uhlen- 
beck et Bloch ont, dans leurs calculs, complètement négligé l'inter- 
action coulombienne entre l'électron 8 et le noyau résiduel. Les 
différentes possibilités d'explication du désaccord, ces « effets coulom-" 
biens » semblent être les plus probables : en effet, la contribution du. 
« rayonnement nucléaire » ne paraît pas, au moins pour les transi-" 
tions $ permises, importante (Longmire (1949), Horowitz(1952)); d'autre 
part, Weneser (1953), Gold et Spruch (1958) ont montré que la contri- 
bution due au moment magnétique anormal (s’il existe) du neutrino 
n’est pas appréciable ; entin, le rôle du cortège électronique n’est 
vraisemblablement pas essentiel dans les phénomènes associés à la. 
désintégration &, il ne semble significatif que pour la capture K. 

Il existe des calculs théoriques récents sur les effets coulombiens 
dans la théorie du bremsstrahlung interne associé à la désintégration B, 
cependant les auteurs de ces travaux ont toujours fait, pour simplifier. 
nettement les calculs, des approximations qui ne paraissent pas, 
a-priori, très justifiées : 

a) Lewis et Ford (1957) ont traité le champ coulombien en approxi- 
mation de Born, autrement dit, ils n’ont pris en considération que 
des diagrammes de Feynman du type représenté à la figure 2. 

b) Gold et Spruch (1959) ont traité le champ coulombien de façon 
plus complète mais seulement au prix de l'ayproæimation non relati- 
viste des électrons B intermédiaires et finaux. 

Les résultats de ces deux groupes d'auteurs ont légèrement atténué 
le désaccord théorie-expérience qui reste cependant important. D'une 
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façon générale le nombre de photons par émission f et par nc? observé 
reste très supérieur aux prédictions théoriques, ceci sur l’ensemble du 
spectre des photons. A première vue, les corrections apportées par les 
calculs de Lewis et Ford au nombre de photons par désintégration 8 
et par mc? étant faibles, on pourrait penser que les autres termes de 
la série de Born (d'ordre plus élevé en Z«) fournissent des contributions 
encore plus faibles ; en fait dans l’approximation de Born pour le 
potentiel coulombien, le diagramme du type ci-contre (fig. 3) ne contri- 
buant pas, les corrections coulombiennes à la fois pour les désintégra- 
tions $ « radiative » et « non radiative » proviennent seulement de la 
modification de l’état final de l’électron, par conséquent leurs effets se 
compensent partiellement dans le rapport des deux processus ; une telle 
situation peut ne pas se produire pour les autres termes de la série de 
Born. Dans le travail de Gold et Spruch, le traitement plus exact du 


Fig. 2. Fig. o: 


champ coulombien est contrebalancé par l'approximation non relativiste 
des électrons ; cependant on peut en tirer des indications selon lesquelles 
les termes d'ordre supérieur en Z« fourniraient une contribution non 
négligeable : 2 | 

en effet, pour les énergies du photon voisines du maximum (c'est- 
à-dire pour la région où l’approximation non relativiste des électrons cst 
la plus valable), leurs résultats sont nettement plus élevés que ceux de 
Lewis et Ford. Ne. 
_ Nous avons essayé, dans ce travail, d'éviter les approximations 
décrites précédemment et de traiter de façon complète l'infuence du 
champ coulombien nucléaire dans les phénomènes de bremsstrahlung 
interne associés à la désintégration £. he FRA 

Ce programme a soulevé quelques complications mathématiques 
provenant d’une part de la description des effets coulombiens relativistes 
dans les états intermédiaires et finaux des électrons, et d'autre part de 
l'évaluation des intégrales radiales rencontrées dans l'amplitude de 


transition. En effet : “ei à 
10 Nous verrons dans le chapitre suivant qu'il intervient dans 


LES 
Annales de Physique, 1961. 96 
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l'amplitude de transition une sommation sur les états intermédiaires de 
l’électron comprenant à la fois les spectres discret et continu. Nous 
montrerons que cette sommation peut être évitée en introduisant la 
fonction de Green pour l'équation d’ondes d’un électron dans le champ 
coulombien. 

Mais s'agissant ici de l'équation de Dirac, cette fonction de Green 
est un opérateur agissant sur des fonctions d'ondes spinorielles ; en 
suivant une méthode de Glauber et Martin (1958) nous mettrons cette 
fonction de Green sous la forme d’une somme d'opérateurs de Dirac 
multipliés par des fonctions radiales scalaires. D'une manière analogue, 
la fonction d'onde finale de l’électron sera exprimée en termes d’opéra- 
teurs de Dirac agissant sur un spineur de particule libre. 

Nous pourrons ainsi évaluer la probabilité de transition par la 
méthode classique des traces. 

2° La difficulté, concernant les intégrales radiales, réside en ce que 
l’intégrant se présente comme un produit d’une fonction sphérique de 
Bessel, d’une fonction de Whittaker W,p(r) et d’une fonction hyper- 
géométrique confluente ,F,(x, B;r). Nous exploiterons un travail d'Erde- 
lyi et Meïjer (1939) pour réduire ces intégrales à certains types de séries 
hypergéométriques à 3 variables (séries de Horn) qui se révèlent assez 
maniables dans les applications numériques. 

Enfin nous donnerons les résultats numériques, obtenus avec l’ordi- 
uateur I. B. M. 704, de l’application de nos calculs au cas du #S. 


CHAPITRE PREMIER 


Formulation de l’amplitude de transition. 


Nous exposons, dans ce chapitre, une méthode d'obtention de l’ampli- 
_tude de transition dans laquelle la sommation sur les états intermédiaires « 
(en présence du champ de Coulomb) est décrite par une fonction de 
Green satisfaisant à une forme simple de l’équation de Dirac inhomo- 

gène. 
Nous prendrons la densité d’hamiltonien d'interaction B sous la 
forme (1) : | 
Hg(x) = gN(xe(x)O gv(x) + À.c ENT 


où N(x) — p(x)Ogn(x) est la partie nucléaire de l'interaction ; ex) et 


1 . . . £ GuLE 
()} Dans la suite, pour simplifier la présentation, nous nous limiterons à 


FUN A > 
pe 87 et nous omettrons la partie hermitique conjuguée de l'hamil- 
onien. 


hu EVE 


KG # pr. EE L'Aet TN A ANT Dr 04 
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ZZZZ nucléon 


2 électron en présence 


du champ Coulombien 
van photon 


__-- neutrino 


Frg. 4. 


v(x) sont les opérateurs de champ de l’électron et du neutrino ; 


LT . . 
Op= "#1, pour une interaction 6 du type V-A. 


2 
En ce qui concerne l'interaction du champ de l’électron émis avec le 


champ de rayonnement, nous nous occupons des processus où un seul 
photon est émis, par conséquent la partie de la densité d’hamiltonien 
qui nous intéresse est la suivante : 


Hy(x) = ee(x)yuA#t(æ)e(x) (1.2) 


où Axî désigne ici la partie de l'opérateur de champ qui décrit la 
création d’un photon. 

Puisque nous voulons tenir compte de l'influence du champ coulom- 
bien considéré comme champ extérieur sur l’électron émis, il est indiqué 
d'utiliser la représentation de Furry (cf. par exemple Bethe et de 
Hoffmann. Mesons and Fields, t. 1, p. 310) dans laquelle l'équation 
d'évolution et les relations de commutation pour les champs e(x) sont : 


5 ex > > d- 
Lg — eyAG" — mJe(x) = 0 (= +43) (1.3) 


À ea(ts} ep(te) | = — iSog(T Ta) (1.4) 
avec : 
Ho eysA 6" — mIS(xr 2) 0. (1.5) 


Pour les champs A,/x) et v(x) les équations d'évolution et les rela- 
tions de commutation sont celles des champs libres. | 

Le formalisme de Feynman-Dyson s'étend à cette représentation et 
le terme de la matrice S correspondant au processus étudié (diagramme 
du type représenté à la figure 4) est donné par : 


S(2) — — 12 fair, dar T(Ho(e)H (3) À 


En utilisant les relations de commutation (1.4) et les règles habi- 
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tuelles de Feynman, l'élément de matrice S pour le processus considéré 
s'écrit, en désignant par | P, ) l'état initial du noyau, LEE k, p} 
l’état final comprenant le noyau final, l’antineutrino, le photon et l’élec- 
tron respectivement d’énergie-impulsion P, q, k, p : 
SP (P,9,k, p|S®]|P) 
SU 2 [fair dase(re yuAët (anSs(re O8 )Nf us) (1-6) 


où e(x), Aux), v(x) sont maintenant les fonctions d'ondes de l'électron, 


du photon et du neutrino, le « propagateur coulombien »— 1/2 Sk(x2, T3) 


2 


de l’électron satisfaisant à l'équation inhomogène associée à (1.3) 
— 1/2 — AG de) — MISr (Los T3) = 10 (Le — Li). 


La fonction — 1/2S(x,, x;) peut être obtenue à partir des solutions 


de l'équation homogène (1.3) (cf. par exemple Bethe et de Hoffmann, 


t. 1, p. 314) et puisque le champ extérieur (champ coulombien) est ici 
statique, sa forme est : 


— 1/28 (XL, Li) = D Entts)entas e Enlta blg(e — 5) 


nE*F, 


— D etraenre Pt 00 NT 


nE- 


| (Y et s’étendent respectivement sur les états à énergie positive et 


nE*® nE- 
négative). 
Séparant les dépendances spatiales et temporelles des fonctions 


d'ondes des différentes particules, nous pouvons mettre (1.6) sous la 
forme : 


(2) FACE z a) Re Ex ape 2 * 
A  - (2k)1/2 [Jérrdase(rae Fa ar 0e 


x (D eGaen(r)if — D entren(237 JO 8 (R)N (6) 


e nE+ nE- 


+ 00 + co Le = —i —E- 
A 


E, : énergie disponible dans le processus ; E, k, q : énergies respectives 
de l’électron, du photon et du neutrino. | 

L'intégration dans 3 se factorise et peut être effectuée si nous faisons 
le changement de variables : 
alors : 


SP) = ain Es — |q | —E)M 


{= tl3—t et =, et nous obtenons | 


do : 


» 
L'EFFET DU CHAMP DE COULOMB ASSOCIÉ A LA DÉSINTÉGRATION B 14)» 
; 3 > à 
avec l’amplitude de transition M définie par : 


M=# | Nr Sean 
(2k)1/2 Œridre(re)e rent, E 64 08 TN rie) (1.9) 


nm 


Sous cette forme on voit que la sommation sur les états intermédiaires 
comprenant à la fois les spectres discret et continu est décrite de 
manière compacte par la fonction de Green : 

SE (ælelas) 
EU, un 
\ Lk; % T1) BEL) 
TL 
obéissant à l'équation : 


LV nE+k— eat) m]G(E LE: Ty Ts)= Haras) (1:10) 


et le problème qui se pose immédiatement est celui de la recherche de 


. &x ns . , . 7 . 
l'expression de G(E+ k; x, æ,) mais la résolution de l’équation (1.10) 
est malaisée sous sa forme actuelle ; pour la simplifier, introduisons, 


avec Glauber et Martin (1958), la fonction G(E + k ; La, 2) définie par : 


GE k; ds, 2) = 
= i4. Va + yo(E + 4 — eA6"") + mÎS(E + k: &n &) | (ini) 


d’après (1.10) G(E + x; La, x) obéit à l'équation : 


[V5 + (E+ 6645") — mieu. VAS ISE + A5 da 2) À 2) 
24) 


— — ÿ. ” 2 — 
que nous résoudrons au chapitre suivant. 
Auparavant, LÉcoons l'amplitude de transition à l’aide de la fonc- 


tion G(E + k; Lo æ) : ; en choisissant la jauge €, = 0 : 


) 


af xd rie e(rp)e- Rte" y. Fano( ken) El 
x SE +; : Æn z1)O pv! a Na). 


ee. MUE 


Si nous utilisons la relation : 


DR 


fers Vo = —YV3e" Y+ 2€" V» 


pe 


! et si nous intégrons par parties le terme en Y. V,€* + dans M, nous 


obtenons : 


Lt De 
27 


FREE ‘di 


Re à CL 


24" 2x, 


2 
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Me, dx,dirie(r) 
(2k)1/2 40 Es Se 
e-ik.œ LyV:— yo(E + À —eA6") + mJe*.y+2ie*.Vo Lx 
x SE + 45; das 20e Na (ts) 


-et puisque e(x)[er. Vo — y(E — eAG*') + m] = 0 : 


eg > ra à > >. S +R — 
AAA fdrsdre(æe kr hu ue .y — 21€". V2) X (13) 


X SEL 4: 2, 2DOev(t)N a) 


CHAPITRE I 


Expression de la fonction de Green 
et de la fonction d’onde coulombiennes. 


\ 


Dans ce chapitre, nous chercherons à résoudre l'équation (1.12) en 
nous inspirant d’une méthode due récemment à Glauber et Mar- 
tin (1958). Ces auteurs se sont plus simplement occupés du problème 
de la capture K radiative : de ce fait, la partie radiale de l’équa- 
tion (1.12) qui intervient dans notre problème ainsi que les conditions 
aux limites à imposer aux solutions sont différentes de celles de Glauber« 
et Martin. | 

En ce qui concerne la fonction d’onde de l’électron final, nous utilise- 
rons la forme des fonctions d'onde coulombiennes due à A. Deloff 


(1959). 


Expression de la fonction S(E + k ; To, a). — En posant 
JR = B(o.L+ 1), nous avons : 


et (1.12) peut alors se mettre sous la forme : 


+ — 


DL [xx — 8) — (Ze?) — Ze? 22] = 


FRA 


(TA 


ALES 
— "+ m—E"? 


GE’; x, æ')= rx — x") 
oùE'=E+k. È 


Glauber et Martin ont fait remarquer que sous cette forme (2.1) est 
une équation du type de Schrüdinger dans laquelle l'e coefficient de x ha 


> ; ce = » r 2 
L EFFET DU CHAMP DE COULOMB ASSOCIÉ A LA DESINTEGRATION ) 1901 


» a pris la place de L(L + 1). En introduisant l'opérateur £ défini par : 


L— — KB — iZe2u.r ce . (2.2) 
(2.2) s'écrit : 
22 © £C+ , Le ; . Le 
a 55 re E _ + m?—E"2 ( rG(E zx" )r =rr (x =. 
(2.3) 


On voit maintenant que le terme £(£  1)/r? renferme toute la dépen- 


« dance opératorielle et angulaire de l'équation d’homogène associée 


: 
‘ 
4 


; 
w 
L 


à (2.3) et puisque £ est Fntésrele première de cette be nous 
, . Fe ES is . . 
verrons qu on peut construire G( ES æ, æ’') comme une combinaison 


bilinéaire des spineurs propres 4M@ x) de £ dont les coefficients sont des. 
fonctions scalaires des coordonnées radiales. 


Les spineurs propres yA(x ) de £ ont été étudiés en détail par Glauber 
et Martin, nous nous contenterons de rappeler seulement leurs princi- 
pales propriétés : 

a) les valeurs propres À de £ sont telles que : 


A(|x|)}=+N|x|)= +f[x?— (Ze2)]1/2 (x: valeur propre de X) ; 


b) les spineurs x) peuvent être construits à partir des 


Le ?. 5 
spineurs y#"(x) fonctions propres des opérateurs : 


LE PRICE CD RASE 0 CARS RER MAL 0 


. leurs expressions explicites ont été données par Glauber et Martin ; 


c) les spineurs APE) obéissent à la relation d’orthonormalité 
suivan{e : 


fdrya be nya otre (m)=— e(Ae(2)8 à à Bu dau (= ä). (2.4) 


» Nous pouvons écrire : 


GelE : & 2 L07 CUS res E) (25) 


avec la relation réciproque : 
PT e 
! 


GE ;rsr')— J dede MR) E ; &,'}x8(æ"). (2-6) 


Faisant le produit scalaire de (2.3) avec MX) à gauche et yA(x') à 


droite, nous obtiendrons : 
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NET Ve 1 Dr) RUE ‘| 
SA jeter are 28 SM ER SON 9 AS NOIRS 


— — Sfr —r') \ 


Dans le cas de la capture K radiative : E’— E;— k (E; : énergie de 
l'électron K initial), c’est-à-dire E’ < m alors qu'ici nous avons toujours 
} — E-+ k > m ce qui modifie la forme des solutions. 
Si nous posons p? = E’2?— m?, n— Ze?E’/u et faisons les change- 
ments de variables et de fonction : 


veoipr; DU PES 
YEN rs m') = ML, r')= El A}e(r)urg (Er, can 
(2.7) devient : 


d? in I A(X + 1) 


, S/ ’ 
Lyti— je — RUE y+M{x, æ')=—Üxæ—x"'). (2.8) 
Cette équation définit y+à(x, x’) comme fonction de Green pour l’opé- 
rateur différentiel L avec les conditions aux limites suivantes : 

19 y+À régulier à l’origine. 


20 .y+A — eiur (gà devant se comporter asymptotiquement comme 


T—> © 
une onde sphérique sortante): 


y+À peut se construire de façon simple, s’il existe pour l’équation 
homogène Lu+? — o deux solutions linéairement indépendantes satis- 


faisant, l’une à la condition aux limites 19, l’autre à la condition 2° ; en « 


désignant par u+2 et u+à deux telles solutions, on a : 
y+A(X, Lhe= vs )utA{xS)]W | v+A, u+i | 
(Wijv,u! : Wronskien des solutions v, u) 


(cf. Courant et Hilbert. Methods of Mathematical Physics, t. 1, 
p. 354). 


Or, l'équation de Whittaker : 


; d in 1 X(X Æ x) , 
Lu+A(x) — En de | u+\ æ) = 0 


admet deux solutions linéairement indépendantes : Mi, 11 3(— x) régu- 
T 


lière à l'origine et W;ya+ ,(— x) se comportant comme e2 — eiur à. 


l'infini (Pour l'équation de Whittaker et l'expression des fonc- 


tions Map(z) et Wavtz) (ef. Whittaker et Watson : À course of modern 
analysis, chap. XVI). Le wronskien de Wap(x) et Mav(x) étant. 
Tr + 20) (1/2 — a + b) (cf. Buchholz. Die kon/fluente hypergeome- 


trische funktion, p. 25), on obtient donc : 


(1/2 — in + à & 1J2) 
Than Minar#(— C<)Winnin(— xs) 


y<\(æ, æ)= 


Le She 
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ou encore : 


SE’; x, 2) — De Acte Le=int are) MinxE pl 2iunl 


F(r+21+:1) 2Ur Lee 
A,u 
W: ; (— 2iuro) AM AY 
DA %\ Bra 0 : 
at net) ALES Tan 


ra 


Cas des transitions 6 permises. — Dans le cas des transitions per- 
mises x — — 1, c'est-à-dire A = + [1 — (Ze?,?]1/2; d'autre part, r, étant 
limité au volume nucléaire, on a 2ur, & 1 et : 

Minazu(— pro (um) HAE À = 1/1 — (Ze?ÿ?, 

Par conséquent, seul le terme correspondant à M;,,- 1, apporte une 

ee 


contribution importante dans (2.9) et G E’ ; x,, x,) se réduit à : 


> + iT (À — in) D Eine  2iurd 
S(E ; La, >) — LT ee 217; A1 © RE 
+ — = 
De 2) EE 2) em EE OS R 
par 


En effectuant la sommation sur x — + 1 nous obtenons finalement 
dans le cas des transitions $ permises : 


: PTS ù Ti —in) À +1 EN AE=T 
S(E LEE Lys To) = AT MAN À Far 10) 
. Le => —+ TAC ER 2 Wine ziura) he 
htiÆ am)ti+i an) ra 


* avec À — /1 — (2-2)? désormais. 


Fonction d’onde de l’électron final. — Deloff (1959) a montré, en 
suivant une méthode analogue à celle de Glauber et Martin, que la 
fonction d’onde coulombienne de l’électron se comportant asymptoti- 
quement comme une onde plane distordue plus une onde sphérique 
convergente ou divergente peut être mise sous la forme d une combi- 
naison d'opérateurs de Dirac agissant sur un spineur de particule libre, 
les coefficients de cette combinaison s'exprimant en termes des fonc- 
tions d'onde radiales usuelles : f,(r), g.(r) et des dérivées de poly- 


nômes de Legendre. ‘ . At 
Ainsi, la fonction de Green décrivant l’électron intermédiaire et la 


fouction d'onde de l’électron final peuvent être écrites en termes d’opé- 
rateurs de Dirac et de spineur de particule libre ; cela nous permettra 
de ramener le calcul de la probabilité de transition, par application de 
la méthode de sommation de Casimir, à celui des traces de produits de 


matrices de Dirac. 
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CHAPITRE I 


Amplitude de probabilité du processus 
de Bremsstrahlung interne associé 
aux transitions & permises {AJ — 0,1 non). 


Expressions explicites de l'amplitude de probabilité. — Pour des 


transitions B permises, l'amplitude de probabilité du processus de. 


Bremsstrahlung interne associé s'écrit, en portant l'expression (2.13) de 


la fonction G(E + k ; To, x) dans (1.14) : 


ieg TA in) +1 - el F 413 
de (2x)! 2 4rT (23) 2x (— 217 x À Nria 20 


PE NT > — 


- . Ze? Pos +, Ju 
UK, 643€. Ces Sy +1 es (Nada ) LU p 4; €. Ge: Ow) 


où J et L sont les éléments de matrice relatifs aux leptons et photon. 


> (3.1) 


Mais dans le cas des transitions permises qui nous occupe la contri- 


bution du deuxième terme de (3.1) est négligeable devant celle du 
premier terme : 

En effet, avec une interaction 8 du type (V, A) les éléments de matrice 
nucléaires TA — JprOebidr, et [Niridæ, _- forOsr did, 
les plus grands satisfaisant aux règles de sélection (AJ — 0,1 ; non) 
sont donnés par le tableau suivant : 


[Nid fr [E 


L ES als PR AR 
Nix d en fa + T5 | x À x fra 


LA PES p—> CR LA . 
Or, les termes fa.æ, Ja A a et fa sont de l’ordre v/c (v : vitesses 
, . F5 
des nucléons dans le noyau) fois les termes fr et Jo et, par conséquent, 
négligeables dans l’approximation non relativiste des nucléons du 
noyau. Il reste donc : 
eg TA—im +7 


Go ae à (un À | JNrôdæs .A(R, p, q 3e ce. cs) | 
» (3.3) \ 


4 
: 
= 
3 
: 


à 


ra 


Les r r r 
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… ou encore, avec Og — 


1 Le mi FT È 
ès Vu 


nn eg TÜA—in) x +7 
ÿ Fi amT (21) 2 


(— zur) 
, » (3.3) 


+ + > > + 


| | fi JE, PQ; _ Ge Ov) + |o.dS(4, p,q ;E, ce, ©) 


avec (1) : 


4 J4k, P; 4 , PS GeGy) 
J(k, P; q ; €, GeOv) 


N —+ 3% \ 
1 = [ds roe(Le)e a(kuy, e* aie Ÿ = 2 (, 16 De a 2) er (po). 
6 


à = 
À Formes explicites des éléments de matrice J1 et J5. — Introdui- 
; sons les vecteurs eu (2) décrivant les polarisations circulaires de 
L photon € EL a + 19) V2 2 qui vérifient les relations suivantes : 
* RAS TES (3.4) 
Æ EVE 
“4 EL . EL = I (5.5) 
a, 
f ur À E+ = ik (3.6) 
1 Es nR = +iez. (3.7) 

En utilisant l'identité Y.a +.b = — ia À b).c — a.b et grâce 

à (8.4)et (3.7)ona: 
huyueiy = haëx— h Ver y = has F pi). (3.8) 


Avec cette relation (3.8), JT et Jo s’écrivent maintenant : 


2 d _—+ + + —+ TAN 
(É)- races tir 25)» 
204 (3.9) 


\ iZe = =\1+p Yo 
RE lee 27) - pre) 


(:) Pour simplifier l'écriture nous désiguérons désormais Wi,1—1/2 par W. 


(2) Nous ferons la convention que és décrit la polarisation droite du 
L photon. 
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: 1+P1 : 5 se TON ES PINEES 
Puisque — est un opérateur de projection et ( : ) ( > ) = 0, 
on peut prévoir, d’après (3.9), une polarisation circulaire du photon 


due à la non-conservation de la parité dans les transitions £. 


> 
En remplaçant e(x) par le développement donné par Deloff, eikz par 
la série des ondes partielles et en effectuant explicitement les opéra- 


> 

tions induites par V, nous pouvons, après regroupement des termes, 
mettre (3.9) sous une forme relativement commode pour la suite des 
calculs : 


Je _— — > —+ > + > —+ 
(2)- u(P, Ge) [B(a.a— + b-)+a.at + bt]e.e_ 
(3.10). 


HG +ez)+aft+et| En Fr ) 


1 1 
5 s'obtient à partür de Le en remplaçant a b+ FE LE 
TA ! je plaçant a=, ,;JÈREæ 


FAX 14 sie EE é — , 
EN » J =, eZ. Toutes ces quantités a+, ..., e + sont, par 
| _ Rte RS ; 
a == NS efs Rs LE 
7 409 5 va (— x)|. (8.11) 
L,x 


ST 

He 
|] 

| 
72 
® 
& 
H- 


SŸ 
1H 
(I 

ee 

E£ 
| =. 
loc FA) gp means | | prop | 

H- 


RES B(x) + VE B (— »)| : (3 : 12) 


U —# 7 ee :& 
= C-00 + (|. (3.13) 


DNS ae + 70-00 + ED (on). (3.14)% 


avec : , 
N — UxE(2p}5-3/2 : 


o(L, x) = A(x) — © [Ax) + L]. F 
Les intégrales angulaires A(L #ihn DEUST RICE * 
ES »x5k#,p), B(L, x; k, p), G_(L, x; k, p}u 
et D_(L, x; À, p) sont définies par : p}£ 
À 7. | 
œ 
B : 
e [=Varifévé on, 6al + ‘ À 
(ae d2Y (k:x)Pi(9(p.æ) mn S (5% 15} 
E_.TX ’ 4 
DæÆ PAUES ». 


LE 


L 


PAR PRE EN QE AR 


à qe Sa co PT re) 


LANTE 


L na Rusisa 
SF ‘ LS 


s 


CAOPN PORTE 
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et les intégrales radiales S(L, x; k, Ph TE x Rp}; U(L, x 3% 
V(L, x; k, p) définies par : de Fe 


S CaxW 

T — if aW 

Ü = farrie;, ar _ ui + fl 2° ? = w) (3. 16) 
«4 d W i W A 

is 7 PE dns w) 


avec © —1Ze?|(x + 1). 

Le passage de 2%, DER er ne, Dr ee e_£ se fait par rem- 
placement dans (3.11)-(3.14) de C_, D_ par C4 = C°, D: = D°_ et 
de S, T, U, V par S’, T’, U’, V’; ces dernières quantités étant définies 
par : 


S” S Qu — fx 
. 4 ee vu | Ce — fx 
== en /r 1+i6;, 
ss ne ke [arr HA (3.17) 
VA ait fe 


Ainsi, d’après (3.3), (3.10) et les définitions (3.11)-(3.17), l’am- 
plitude de transition sera complètement déterminée lorsque nous 
aurons calculé les intégrales angulaires A, B, etc., et les intégrales 
radiales S, T, etc. 

Nous consacrerons donc les deux prochains chapitres à leur discussion 
et leur évaluation. 


CHAPITRE IV 
Évaluation des intégrales angulaires. 


Pour calculer les intégrales angulaires définies par (3.15), il est 


— =? Le 
commode de choisir le système de référence (e,, e_, k); dans ce sys- 
tème nous avons : 
ee 2 ed — 
AA ft Dies De, 


CRE UE eu Ce, 


avec : 
A5 = Ak, Go (EE CE Cez, LE DER DE A ce 
Maintenant, nous sommes conduits au calcul des quantités scalaires : 


LADA GC UE 


4 n 


1508 ROBERT VINH MAU 


, , CE PA: Ar 
D'autre part, 1l intervient dans les intézrales considérées la dérivée 


d’un polygone de Legendre —=— ; nous allons tout d’abord montrer une 


TR . pv 
relation exprimant cette dérivée en termes d’harmoniques sphériques 
dont les propriétés nous serviront dans l'intégration. 

Les relations suivantes sont bien connues en théorie des polynômes 
de Legendre : 


Bite) = [22 — 1) + 1]Pi-1(æ)—(l—1)Pi-o(x). (4.1) 
æPr at) = (0 — 1)Pi-1(æ) + Pi-o(x). (4.2) 


En différentiant (4.1) et en tenant compte de (4.2), il vient : 


: Pt) = all 1) 4 Pet) PE (x) 


et par récurrence : 
1-1 


Pi) ir S D VI. e)YE*E, 0°) (4.3) 


LL mi=—ls 
(avec æ = cos 8 cos 0” + sin 0 sin 0’ cos (p — vw’) et S désignant une 


sommation sur des valeurs paires ou impaires). 


Calcul de B, A;, D, etc. — L'évaluation de ces quantités ne néces- 
site, grâce à (4.3) que l’utilisation : 


— des propriétés bien connues, des harmoniques sphériques concer- ! 


nant leur couplage et leur orthonormalité ; 
— des formules de sommation des coefficients de Clebsch-Gordan. 
Nous ne donnerons dans les formules (4.4)-(4.9) que les résultats 
finaux, sans expliciter les détails des calculs intermédiaires longs mais 
sans complication : 


B=— kr\/2L Et SYp)Su. (4.4) : 
mn 


A krat+n Sa à) D. COR 


li 


Dal SG ( 4 D) à Dj Go 


0704240 1H O 


O0 0 1 t 1) 


De iriSvess h AE IA Liste) (] 


+14 raûtes 


D 4 à ONU 
LUN PEUT 
7 


» 
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Do VicenS va if 4 D eo 


C4 S Pu- VeLH)ei +5 ( ET (D). (4.9) 


CHAPITRE V 


Réduction des intégrales radiales. 


D’après leur définition (3.16)-(3.17), les intégrales radiales S, T, U, 


: V, S’, T', U’, V’, s'expriment en fonction des intégrales du type 
suivant : 
g 
Rén + ess L … fygxpr) 4 
= J dre (kr) Winx (— 2tur) (9.1) 
R{ i Rae) 
nn J'a(pr) 
avec ñn — 0,1 : 
À R'e : : 1% ( 
Le W- ps e( PT 
: ( ]=je NOTA dE Ejs (kr) $ 4 È in x 2 | oi P 1 (522) 
| mer À JA pr) 
Si nous tenons compte de la relation suivante : 
À d Win,2 =} (— ziur) 1 +in iu £ 
en = Nes Æ)Wina% (— 2iur) 
4 ; (53) 
è — 73 Win+1a-4 (—2iur) ) 
…. (cf. Buchholz. Die Konfluente Hypergeometrische Funktion, p. 81, 
… 1953), les intégrales R' et RT s’exprimeront en termes de Re Fe : 
4 Rin+1, + RE ces deux dernières se déduisant immédiatement des 
+ premières. 
- Nous allons, dans ce chapitre, chercher à transformer les inté- 
2 grales RE, et Re , en séries hypergéométriques, plus faciles à évaluer 
—_ numériquement dans les applications que les formes (5.1) et (5.2). 
À En outre, les expressions de R,, et te n que nous obtiendrons ont 


3 l'avantage de montrer directement que les développements en ondes 


4 partielles (3.11)-(3.14) sont très Den LEnNpeents, ce qui permet, 
4 dans les applications, de gar der aux calculs des proportions raison- 
…_ nables. 

D 7 

4 

4 


CR 
où ER V. 
* 
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Expressions de Rf,, et he en termes de séries hypergéométri- 


ques à 3 variables. — Pour réduire les intégrales R,, et te à des 
séries hypergéométriques de Horn (1) qui sont relativement commodes 
dans les applications, nous allons essentiellement : 

a) utiliser la relation (A.8) de l’appendice A pour mettre Rn et Re 
sous forme de séries hypergéométriques du type de Lauricella ; 

b) effectuer une transformation d'Euler sur les variables de ces séries 
afin de pouvoir, par application de la relation (A.9) de l’appendice À, 
passer des séries de Lauricella aux séries de Horn. 

En vue de l'emploi de la relation (A.8) nous devons exprimer les 
fonctions J.(kr). Winx, (— 2iur), glpr). fx! pr) en termes des 
fonctions de Whittaker de première espèce M,s(r); ce faisant nous 
aboutissons, après regroupement des termes, aux formes suivantes : 


8 QE | Tir—2x) 1 NE T(2—1) fpy2 *Jé 
Rérn Tai RE (Plisn A+ ES à T{(A— in) (RE RE Lan |. 


(5.4) 
Œ y ; 
= j (PXimr + P*Yinn). (5.5) 
‘À 
R£,, = =. (PRES EP.) (5.6) 


où nous avons posé : 


T { 1 EE 
d'S +1) Ze? 3 
Pre PA (+ + 20) 
Lin Lu li + co , F 
2 Es dre-srr—{(#+n it) Mo (2ikr M3 ir v(2ipr) 
Minas (— aiur)) | ED 
à | 
: Min,4à (— 2iur) 
in,n ne li + 00 , r 
0 bo LS dre-srr(tn it) Mon (2ikr)M (4 ie), (-2ipr) DE 
te (—2i ‘à (5.8). 
X 


| Min,4a(— 2iur)/ } (6.9). 
et où Ximn et Yinn sont définis par comparaison de (5.4) avec (5:15) 


() Pour la définition des séries de Horn et de Lauricella, cf, appendice A. 


16 


« CS 
ES 
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Expressions de 1}, : En: Ximn et Yimn: — Grâce à (A.8), nous 
aVONS ;: 
ca LE cs 
Lan = (a6k) 2 (2ip) 2 (— aigu)? ik + p + p)}-T(a) x 


/ k - (5.10) 
X Fal a ; b,s Bs, ba à Cia ere à 2 2pP 2{4 ) 


kEp—uk+p—pk+Fp—u 


2 ne ner 1 É d 
et [;,,, est directement dérivé de Lyn par changement de a, b,, c, en : 


a'= a+ 1— 2x. (5.11) 
D = bg + 1 — 2x. (5.12) 
C3 = C3 + 2(1 — 2)). (5: 13) 


respectivement, les autres variables et paramètres restant les mêmes ; 
nous noterons : 


on = lign (a — a’, ds —> D, ca > cs). (5.14) 
Dans (5.10), nous avons posé : 


a =L+y+Aa+ Sn til. 


b=L+=. 
bo = y+1+ik. 
by —=2X— in. 
Cy—=3L#+ 5, 
CECI 
C3 — 2À. 


Effectuons maintenant la transformation d'Euter (A.7) sur la 


. 2 : . . L 
variable ns de la fonction F, dans (5.10), il vient : 


Cs. 
2 — 24 2 
Lin = CE(a) É ) (5.15) 
{ s'22R __2p 242 
Fila; 0 b;, C3-Vs; Cyr Co Ca k+p+u°k+p+u’k+p+tu 


avec : 
Ci Ca 


ke D ee EE 2 YIn—1it. 
ere) (art) Fo à 


1 i k 1dante de I, dans les 
Reportant (5.15) et l'expression correspon én 
 ohiôns de définition (5.4), (8.5) de Xi;,n et tenant compte des 


relations : 
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T Æ 
la) — sin al (1 — a) 
TT 
/ = eu =” 
l(a’) — sin ta’ T (1 — &’) 


DEN) sin {À — 1") 


TO — in —X+in) FA + in) sin rÜÀ + ir) 


il vient : 
C3 k 
| Ë + T{r — 2) T RE ee 
Xinn = G Tr — À + in)L(r — a) sn ra\k+p+y 
Ke: Files Re RARES OURS | 
1° Vos C3 08 ñ B16N 
(22 — x)  rsinmf —ùt) » —2p ES 
RE PEUX 
X Fifa — a’, bg — 05, Ca — c3)] 


avec : 


, —2û0. \—i Tr —X+iù) 
: = à PEN 


"Te D'autre part, puisque À — A/1 —_ (Ze?)? — \/1 — (2/13) Ÿ 1, nous” 


> avons sin ra’ == sin x(a + 1 — 2) — — sin ra et: : 
P sin æ(À — ir) I ; 
ä nd . 
{ ; sin za’ sin T(À + in) sin wa L 
1 $ 
È Utilisant cette dernière approximation et se rappelant les rela- i 
? tions (5.11)-(5.13) entre a, ds. ra, et @’, 3, C5, nous pouvons aisément 
ù appliquer la formule (A.0), ce qui donne le résultat suivant : 1 
\ 4 
Re 1 
"REA QU CE E Rae 1 
@ Xinn HS (sin xa)T' (1 — a + c3 — bs) : 3 
| X Hs,2(a + Ds — Ca; Oss gs Ca — 5 C5 — 05; C1, Ce; } (5. 17) 4 
; 2k 2p KÆpn 1 
ÿ | k+p+u/kREp+Eu —2k A 
" | ù | 
t2 Par un traitement, en tous points analogue au précédent, nous 
À 5 obtenons : "4 TC 
+ ‘ ; à 
nn ie fu 2h ARR TE Des 
à in = ( ) C k+p+u/ sin ral (1 —a—b,) (5 18) 1 
pe xH (a—v D 0 a JPA CE ARRETE 2p k+p+u\. * 2008 
Ke 3,2 3) 1 9 bas ds cs sn? kEp+ u ? —2p 1 
“Fi 7 
2 Insérant ces expressions (5.17) et (5.18) dans les équations (5. 5). 
50 et (5.6), nous pouvons mettre alors Rénn et it ee r Sous la forme d'une 1 
Et combinaison de deux séries de Horn. i 
Re. On peut maintenant remarquer, si l’on écrit” HS les à 
à À 
Le 
ae l | ÿ 
HP 


Lo As 


" 
2 
Æ 
F3 
À 
œ. 


Du de Da af 0 ap os 
n = 


b) 
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é L !{2(k + p + w) 

rend les intégrales radiales très rapidement décroissantes lorsque L 
augmente. Par conséquent, dans le développement en ondes partielles 
de l’amplitude de transition, seuls les premiers multipôles du photon 
apporteront une contribution appréciable. 


équations (5.5) et (5.6), la présence du facteur = [ £ Pre qui 


CHAPITRE VI 


Probabilités de transition. 


La probabilité de transition par unité de temps pour le processus de 
bremsstrahlung interne associé à l'émission £ est : 


= CDD Jak B pd qe, —E— k— q) > IMzf? (6.1) 
F k 


CAN 


où M: est l'amplitude de transition définie par (3.4), (3.11) et (3.12), 


Ja sommation > porte sur les états de spins de l’électron et de l’anti- 


se9,7 
neutrino ainsi que sur les états magnétiques nucléaires initiaux et. 
finaux. 


(6.1) peut encore s’écrire sous la forme : 


[ae — E — kPpke[dg > LMP (6.2) 


CAM 


CPS 4 4 
où 6 et @ sont les angles polaires de p dans le système de réfé- 
HER 7 d 
rence (£, Es A). 
D’autres quantités observables, intéressantes pour la confrontation de 
la théorie du rayonnement de freinage interne et des résultats expéri- 
mentaux, sont notamment : 
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1) Les différentes fonctions de corrélation angulaire entre le photon 
et l'électron, la principale étant : 


s.(k,p0)= [Pape —#5— hepthefdg D IM2 PE. (6.3) 
Les autres s’obtenant à partir de celle-ci par l'intégration sur p et 
sur . 
2) Le spectre d'énergie des photons polarisés : 


z Tops pu | 1 
s4(0 = 5 [NP dpf_ d (cos 0) 


Fa — fee k,2k2[dq > [Ma f? (6.4) 


ces, 


3) Le degré de polarisation circulaire des photons (1) : 


S+(k) — S-(k) 


— S- 
FA) = SES QE 


Évidemment, lorsque dans les mesures on ne discerne pas les polari- 
sations des photons, aux quantités définies dans 1) et 2) sont associés : 
S(#, P; 0) == SHC, P; 6) = S_(k, P; 6) 

S(X) = S4'k) + S_(X) 


Suivant les expressions (6.2)-(6.4) le calcul des probabilités de 
transition revient donc essentiellement à l’évaluation de la grandeur: 


Hi(p:kp)= [dg © 1Map. (6.8) 


Calcul de A. (p : k, p). — Avec les expressions de M: données par. 
(3.3), (3.9) et (3.10) le calcul de A+ se fait de façon relativement 
simple par les méthodes classiques de traces et nous avons : 


“Ge == pa 


8 Ar mot es 
— |2 6.9 

+] fefro- Eté ar Etaot À; | | 

= A6_-(0-—0',) (6.10). 

(d’après la notation 5.14) | 


1 
() Suivant notre définition, la polarisation circulaire droite Correspeit à 
l’hélicité gauche du photon et vice versa. 7 
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+ 
avec À ee : opérateur de projection sur les élats à énergie 
négative du neutrino. 

+ 
A TP —_ TE: opérateur de projection sur les états à énergie 


positive de l’électron. 


O_—(x.a- + Ba.at)e.s_ + Ba. (CEE Ée 
_ + 11 
Ha. (b=e_ + fT) + Bet + 
LE PATATE (a+ -aE, FETES epie a. (6.12) 
P2= e2q?] LA — 29) [22 + 1)2 OUPN ja 2jfat TAN] 2(2à)] (6.13) 


Les termes d’interférences de la forme fr «foi, lo. fox disparaissent 


à cause de la sommation sur les états magnétiques initiaux et finaux 
du noyau. D'autre part, l'intégration sur toutes les directions de 


l'impulsion du neutrino a pour effet de réduire A, à 1/2. 
Ainsi, 1l vient après réduction : 


A: — 2x P4| fr 


s[)Tr0-EtAOtA. (6.1) 


Calcul de Tr 0-8 OŸAŸ. — Suivant (6.11) et (6.12) les 
produits contractés dans O_ et O’, sont seulement du type spatial 
(7, k—= 1,2. 3) il est donc plus commode de se placer dans la repré- 
sentation pis où les calculs de traces donnent des expressions plus 
compactes. En remplaçant dans O- et O’, r par PA et tenant compte 


de l'identité p; - = = HR , AL - peut encore être défini par (6.14), 


5 remplaçant & dans les expressions (6 11) de O_. 


Développant l'expression O_ ne OA et avec l’aide des résultats 


obtenus dans l’appendice B, nous trouvons, calculs effectués : 
TrO_ 2 TROYAY EE + E+ E— Fit 


LE jo-b+ Ha at" He fr+eet té ar | 60 
+ o+'a- R + (eZ Gé fa-).e- 
> > —+ + # + On > 


(pt +OH fr). spa eat.e—a.e Lattes 
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avec : 


pire passe ("+ la (ph Ale 


+ aRef(ez'e-+ 6/2). + 0er À] + ohm(e, a, f 20) 


be E,(a- Le a+, RNCS e) en suivant la notation (5.4). 
F=i|b-Php+ La-*.ka-.p+(b-+fz.e) 
+ (e_ +a- E ÉTar + [am(b=ar").e- 


+ tr + ae Ne, a, + La et, dep 
LS, EDR C0 


PR (2 + a+, ss EL — e) 


et en rappelant que a+, b£, ..., eX sont définis par les équa- 
tions (3.11) (3.14). ; 
De la même façon, on peut obtenir une expression analogue à (6.16 


pour Tr O’, ce 0 NE 


2 


Au stade actuel, avec (6.16) et les résultats concernant les intégrales. 
angulaires et radiales obtenus aux deux précédents chapitres, toutes 


les probabilités de transition (6.1) (6.7) peuvent être atteintes par des 
opérations élémentaires. 


CHAPITRE VII 


Applications des calculs au cas du soufre 35. 


Conclusions 


Résultats concernant le %5S. — Nous considérons maintenant” 
_ l'application de nos calculs au rayonnement de freinage interne émis. 

par le %S. L'énergie disponible dans la transition est ici Es = 59327 
(unité d'énergie : masse au repos de l’électron), l'énergie maxima du 
photon est donc : À, — 0,327. = La 


; 
2 
ee, 
Le 
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Suivant notre remarque de la fin du chapitre V, nous ne garderons, 
dans le développement de l'amplitude de transition en ondes partielles, 
que les dipôle et quadrupôle du photon (L— 0,1) ce qui entraîne, par 
conservation des moments cinétiques, que l’électron final doit être dans 
les états définis par x = + 1, + 2 (pour L = o) et x + 1, + 2, + 3 
(pour L= 1) ; nous ne prendrons pas, non plus, en considération les 
termes correspondant à L= 1, x — - 3 car d’après (5.6) leur contri- 


. bution est faible. La contribution des termes négligés est de l’ordre de 


0,9 p. 100. 
Avec ces valeurs de L et de x (L— 0,1 ; x — + 1, 2) les seules 


intégrales angulaires qui interviennent dans les expressions (3.11)- 


(3.14) de a+, b+, etc., sont les suivantes : 


A9 (0,23 p)— 4/4x cos 0. (7.1) 
B5-(0,1 ; p}— B(o, — 2; p)—4/4r. (7.2) 
D_ (0,23 p)= SE 116, €). (7.3) 
CL 1; PC 0 — 25 9) = VE, (1.4) 
A5 (1;p}= At —2; p)= VE. (7.5) 
B (1,2; p)= 34/4rcos0. (1.6) 
Co (1525 P)= V3 4r Y,1 (6, 6) (7:17) 
C+(1, 2; p) = 5 4/hr cos 0. (7.8) 


L'expression (6.3) s'écrit maintenant, compte tenu de (6.8), (6.14), 


4 (6.16), (3.11)-(3.14) et (7.1), (7.8) sous la forme: 


sk r0=S(n+3|f") 


(7:9) 
[ÆL(k, p) cos 0+ Bi(k, p) cos? 0 +CL(k, p) cos0 + D1(k, p)] 


où les fonctions #4.(k, p), BL(k, p), Ci(k, p), D+(k, p)ne dépendent 
que des intégrales radiales S(L, x ; k, p), T(L, x; k, p), etc., ainsi que 


de S'(L, x ; 4, p}, T'(L, x ; #, p), etc. (avec L = 0, 1 ; Ie RARE 


… Ces dernières ont été calculées, pour le cas du %S, sur ordina- 
teur I. B. M. 704 et les valeurs de Æ(%, p), B(k, p), etc., sont données | 
par les tableaux suivants : 
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Tamreau (7.1) 


AH, P) $ 
k 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 R 
P. \ 
6 7. 1 À 
o,1 D 021108 0, 18110 00, 1tTOZ 0,45 10 O,IT TO 4 
| & 
x 
0,2 AE (OS tem 0,36 107€ 6,201 102 067 TO O,21 à 
0,4 SR ATOR OO Où 3300 0, SSUT0R 0,24 4 
Fi 
0,5 3: 680 0,67 tort 03401020 0,83 10 7 0,26 Ÿ 
he | 
4 
0,6 3,29 10% 0,62 10 9 0,22 F0 0,60 10? o,21I $ 
ue ! 
: 
0,8 02371108 0,22.10 ° 0, 05LIOn OO 0,03 + 
4 
‘ : 
Tasreau (7.11) 
#Æ(k, p) 
0,05 0,10 ts 0,20 
0,86 10 CRE M CON 0,75 TO 0,13 TO! 
1076 0,251 1076 Tao 0,26 1077 
6 2 4 ; 
10 0,50 1076 2H TG 0,41 10 ? 0,56 1078 
10 6 0,56 1076 2 20100 0,40 1077 
106 | Lo,46 1075 2,16 1077 0,32 10 7 
ro" #1] 50,05 01) ro) 


CNT TOR" 
» LZ 


2: 
È 
PF 


; 


Tasreau (7.111) 
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B4(R, p) 
5 ! 
0,05 0,10 0,15 0,20 025 
| 
| 
031400 | 0,72.108 0,52 10 0 | —1,83.10 | 0, 461007 
— 0,57 10 Ÿ | —1,45 10 6 O,JSNO = 2,75 01" 0 85108 
— 1,06 10 5 (2,58 1040 == TOT 103,07 10 Li 1,02m10m 
— 1,12 10. | — 2,67 10 6 | — 1,03 10 5 | — 3,12 10° | — 1,04 10 ? 
— 0,96 105 | — 2,50 10 € | — 0,97 106 | — 3,09 1077 | —0,86 107 
Î 
— 0,13 105 | —0,88 10 6 | — 0,16 10 5 | —1,2r 10 7 | — 0,16 10? 
F 
Tasreau (7.IV) 
B_(k, p) 
0,05 0,10 0,15 ©,20 0,25 
3 8 
=D 2710 0,510) 72,17 1008 -0,0tE10n | 008 10 
= Nas « 
— 0,64 107% | —1,03 106 | — 3,92 10 1,22 10 
=: —7 
— 1,00 ro-$ | — 2,07 106 | —6,31 10 * | — 1,83 10 
_ —7 2 —7 
= E,o1i1o2 1 2,25.10 0410, 35010 1,52 10 
s 70 | 2-2 at 
— 1,02 10 | —1,84 105 | —6,30 10 1,21 10 
fe a 4 É 
| a 27 
— 0,19 108 | —0,9x 10 * | —0,68 10 
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TaBLreau (7.V) 


CH(k, P) 

0,05 0,10 0,15 
LISE Om ICONS REC 0,45 10 6 
4,9701070 T GT TON 0,69 10 5 
9,46 10 5 2, 0 HORS 0,88 106 
9,82 10 $ SROTATOZS O;gouTon 

-8,53 10 6 2,800 0,85 10 ô 
0,97 106 0,98 x076 0,14 1076 
TaBLeau (7.VI) 
C(k, p) 

0,05 0,10 O,15 0,20 
2,31 10 6 0,57 1076 62051070 OST LOS 
4,71 107 1, MOTOS 0,35 10 $ 1,19 Po. 
8,79 1076 2,23 1016 C5 70T Om 1,87 1071 
9,10 107$ 2,54 1076 0,59 1076 F,é2L Ton 
8,48 10$ 2,07 106 0,58 105 FASO 
0,84 1076 0,21 10 6 0,08,10-6 


7 
0,52,10 


RP TTE PROS Ur Le 4: PRET. 
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re f * ’r 4 ‘ D [l =" Le 


Ve DS % 3 ; 


( - 


Taszeau (7. VII) 


: DK, p) 

0,05 0,10 0,15 
O7 INTO 1,84 Ton HeTenross 
HAE TO 3:58 TOP RER 2107 
2,48 10 © 6,46 10 6 DS ro 


2,581 TO ©? 6,69 107$ 2,3014Æ070 


PAGE O SE" (0% 23%E0E0: DPI 


0, 20NLOS 2,19 10 6 CAS So 


Tagreau (7.VIII) 


D_(k, p) 
0,05 0,10 0,15 
0,61 105 ES 107 Oo S2PrO RS. 
5 1,24 105 ? pi 10-65 0,93 106 


2'atdor 4706 TON 1,49 1076 


112,30 105 | 5,65 10% | 1,53 107% 


| 6 
2 2340 ACERTON DAS 
GATE: : 
NO 22,107 0,46 1076 0,22 TO G,T2 
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Fr 22 dé ed s r 
Ca ro  Î 
Sr EN RE 
: : VER ee PRE à ë 
AT Æ | 2 d e | I 
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De (7.9) on obtient immédiatement le spectre d'énergie des photons » 
polarisés : 


puis S!k) et F(k) 1 
Les seuls résultats expérimentaux, concernant le rayonnement de 
freinage interne du #S, connus actuellement portent sur le nombre de 
ge 3 ss 7 Q , \ > 
photons émis par désintégration $ et par unité d'énergie € est-à-dire : 


(7-11} 


avec : 


Na = (| fr La 3. fs î) [ARE — EPRpFZE) (1-12) 


g? 


J' ' is | E | JAZE0) (7-13) 


| 


(où F(Z,E) est la fonction de Fermi décrivant l'influence du champ 
coulombien dans la désintégration B non radiative). è 

Les fonctions /(Z,E,) ont été tabulées par Feenberg et Trigg (1950) M 
et pour le %5$ nous avons f(Z,E,) — 0,013. Notons que la quantité : 


RO = [pr ER LD (kp) + D p)] (TN 
est indépendante des éléments de matrice nucléaires et par conséquent. 
indépendante des incertitudes dues aux modèles des noyaux. NE 
Les valeurs de R(X) que nous avons obtenues sont données par le 
tableau (7.1X). Nous y avons inclus également pour comparaison, les 
résultats théoriques de Knipp et Uhlenbeck et Bloch (K. U.B.), de 
Lewis et Ford (L. F.) et de Gold et Spruch (G. S.) ainsi que les seul | 
tats expérimentaux de Starfelt et Svantesson (S. S.) et de Mme Lange 
vin-Joliot. “Rs 
Nous avons également calculé le degré de polarisation S(k) des. 
photons de freinage interne du %S et nous donnons au tableau (7.X) 
nos valeurs, celles obtenues par Pytte (1957) dans le cadre de théorie. 
de Knipp et Uhlenbeck et celles de Gold et Spruch, VS 


“ 


(1 , £ [2 LA r 
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TaBLeAU (7.1X) 


* R(X) 
D: . 
à or 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 
14 K= UP: 326 1075 TSerOR 18,1 10 Ÿ 4,1 10 Ÿ 0,56 10 
d 
4 1 PAL 324 TO Ÿ TAVTO® 2ON SALON D 2ATO 0,82 10% 
s 
4 G 5: — — 2ÉAMOS — 1,06 10 5 
2 
“ : 
L V.M. ET pr em 76 107$ PAL LO GP SRIOn T4 D2PIOE 
à 
3 ; 
( S.S. 225207 97 20" 30780107" BEUTOTS T, 20110 
4 | Mme Lan- 
4 gevin 516 10 146 105 eo 12} 2010 
Tasreau (7.X) 
T(k) 
k 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 
AU: 0,03 0,15 0,30 0,47 0,65 
G.S. — — 0,23 — 0688 
V. M. 0,02 o,r2 0,26 0,43 0,64 
CONCLUSIONS 


x D'après les résultats du tableau (7.IX), on peut dégager les points. 
suivants: | 
Pra).Jles effets du champ coulombien semblent jouer un rôle important 
_ dans les phénomènes de rayonnement de freinage interne associés à la 
radioactivité 8 : notamment dans la région de l'énergie maxima du. 


ns 


< 
ÿ 


d 


Le 
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photon, les corrections dues à ces effets peuvent être du même ordre 
que les valeurs obtenues par Knipp et Uhlenbeck. 
b) Nos résultats apportent à ceux obtenus par Lewis et Ford (par 


approximation de Born du champ coulombien) des corrections pouvant « 


atteindre 30 p. 100. Par conséquent, il semble que la compensation 
partielle des effets coulombiens dans le rapport R(X) des intensités des 
émissions  radiative et non radiative, espérée par les auteurs précités, 
ne se produit que pour le premier terme de la série de Born en Z« ; 


pour les autres termes de la série, l'influence du champ coulombien doit 


rester notable. 


c) L'approximation non relativiste de l’électron B utilisée par Gold 


et Spruch n’est bonne que pour la valeur 4 — 0,25 de l'énergie du 
photon, car les effets relativistes sont de l’ordre de 15 p. 100 pour la 
valeur k— 0,15 ; ils peuvent être encore plus importants pour les valeurs 
k < 0,15; ici, nous manquons de points de comparaison car Gold et 
Spruch n’ont fait les calculs que pour k = 0,15 et À — 0,25. 

d) Par comparaison avec les déterminations expérimentales, nos 
résultats diminuent le désaccord théorie-expérience sans toutefois le 
faire disparaître. Cette amélioration n’est intéressante que dans la 
mesure où l’on suppose que les résultats de Starfelt et Svantesson sont 


corrects. Si, au contraire, les résultats corrects sont ceux de Mme 


Langevin-Joliot, l'amélioration est peu encourageante ; on pourrait alors 
se poser la question suivante : pourquoi la théorie de Fermi de l’interac- 
tion $ et l’électro-dynamique quantique qui rendent assez bien compte, 
chacune, de ses propres phénomènes, sont-elles mises en défaut dans ce 
cas particulier où les deux genres de phénomènes sont associés ? 

Au cas où l'interaction de Fermi deviendrait non locale par l’intro- 
duction d’un boson intermédiaire chargé, on pourrait envisager un pro- 
cessus de bremsstrahlung interne de ce boson intermédiaire. Mais, étant 


donné la masse assez élevée de celui-ci (elle doit être supérieure à la 
masse du méson K), il semble exclu qu'il puisse modifier le rayonne- 


ment de freinage interne associé à l'émission 8. De toute manière, les 
modifications dues à ces effets non locaux ne peuvent se déceler qu'aux 
très hautes énergies et ne doivent pas affecter les formes de spectre B, 
les corrélations angulaires etc. prédites par la théorie de Fermi. 
Il est à remarquer que des écarts assez importants existent entre les 
résultats de Starfelt et Svantesson et ceux de Mme Langevin-Joliot ; 


aussi, pensons-nous que de nouvelles expériences sont nécessaires pour 
pouvoir conclure, 


APPENDICE A 


Le but de cet appendice est de : 


a) Poser les définitions et notations que nous ævons utilisées au 
chapitre V. 


b) Donner ensuite l'expression de la transformée de Laplace d'un 


A 
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produit de fonctions de Whittaker de première espèce en termes de séries 
hypergéométriques du type de Lauricella (Lauricella, 1893). 

c) Démontrer enfin une relation exprimant la série de Horn H3,2 
comme une combinaison linéaire de deux séries F, de Lauricella. 


Les séries hypergéométriques à 3 variables H;32 de Horn 
et F, de Lauricella. 


19 Représentation par séries entières. 


H (a;b;;c;di;s;) 
(al, +ms—ms (01)m, (Palm, (Ps), (Cm, Le 25 29 nes 
= > (di)ms (d2)m, mm ms! (AA) 
m] 
(al, +ms+mslb1)m, (Palm, (O5)m, 24? 2 C4 
dde ces) = se ele ne de) 
mJ 


Br) T, 2, à) 
avec la notation suivante de Pochhammer : 
ie 
(an = RE = aa + 1)... (atn—:) 


2° Représentation intégrale possible (Erdelyi, 1948). 


Hsoa ; dj; c; di; z;) 
—(2èr) 2l'(m)l(1—a)l (1403 -n)l\1+c—n)/T(14+034+c—n) 


& (A3) 
« x Pme ry 1 (m RE PE #) 
F(b,; c; 1+03+c—n; 1—{(#—1)23)dt 
avec m —n— A : 
… Fa; b;;c;; z)— (2ix) 2T(miT(n)l\2—m—n) AUS 


3 " 
X Ÿ— bourre 1 (on; bixci; 5er; ba; Cas 2al(1 —#))dt 


» aveem+n—a+i. 


(L'intégration sur é s’effectuant le long d’un lacet entourant Îles 
points (0,1)). 


5 30 Transformations d’Euler sut les variables de Fi. — Par un 


1e intégration de représentation intégrale 
changement de variables d'intégration dans la repré g 


ANS. D 
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du type d'Euler de F, on peut montrer aisément les transformations 
suivantes (1) : 
Fi(a;-b;; c;; 2j) 


: 2 21 Z9 Z3 
= (1 — 2) FA (a; C1 — Dis Das bas C5 — ATEN _) (A5) 


(13) Fa(a; bus où — bu ds 05 7%) (4.6) 


T— 2 Z9 — I 


= (ur) (ai ds, bas 63 — bi cs CRE =) (A. 7) 


A 


Expression de la transformée de Laplace d’un produit de fonc 
tions de Whittaker M; 5(z) en termes de séries de Lauricella. 
— Dans l'étude des transformées de Laplace des fonctions M4, s(£)4 
Erdelyi (1939) a montré qu’elles peuvent se mettre sous la forme d'une 
série hypergéométrique de Lauricella ; la relation intéressante pour 
notre problème est la suivante : 


[ à È er] |, mÿ—% (r)dr 
2 2 
= [[u(s+ 2) "ra +) (A8). 
Î | 


x FA(M+ n;Mm—k;;2m;; &/(s+ =) 


avec : = ] 


Relation entre H3,2 et F,. — La relation que nous allons démontrer. 
est une généralisation de celle entre la série de Horn et celle de Lauri-» 
cella dans le cas de deux variables (cf. Erdelyi, 1948). $ 

Considérons la représentation intégrale (A.3) de H3,2 et appliquons” 
la relation de Kummer (cf. par exemple Erdelyi et al, Higher Trans- 1 


cendental Functions, vol. 1, p. 107, 1953) à F(b35 c; 1 + b3 + c—n;. 
V— (f— 1)g9), il vient : F5 
L: 

OS SR REPAS NE dE rl | 
Hoa(a; bic; dj; s)= Le—0)T im) (1 + by 2) (0)28%) 
; 

ie pt t}mt — IP AR re: botd;; ill) 2. 

‘ 

F(: + b3—n; RE 1 + b3—c; st 

za lle (3 À 

+ T3 — cm) (1 + c—n)/(E(b:3)£3). : 

() C£. par exemple : Aprezz et Kamré de Férrer, Fonctions Ho 


triques et hypersphériques, 1926, chapitre II. 


"2 


+ 
LeN Sr re 
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X Ÿ— DR LR Ge Dr dés) 


Fi +C—n;c;i he bsite dt) 


ce qui donne, en rapprochant les deux intégrales et la représenta- 
tion (A .4) de F,. 


T'(b3 — c) RU 
A Tyr ea (à) #3 


a 0 cs ds 2)—T(1—«) \ 
T'(e — b;) ph, | = 
X À Daeanren 25 Far + bib; di, à bein, =!) | (A9) 


2 . - $ rt: 
“Fi(a+ C;bj; di, 1+c—b,;3s;, =) | 
<3 


APPENDICE B 


Le calcul des traces de produits de matrices 6j (0; = p,aj) se fait 
simplement et conduit à des formules ayant une forme relativement 
compacte car, outre la relation d’anticommutation habituelle : 


OjOk + GhOj — 20jk 


elles satisfont aussi la relation : 
GjOk — (ex Gp = dir (B. 1) 


(ex tenseur antisymétrique de Levi-Civita. Nous faisons la convention 
de sommation par contraction des indices covariant et contravariant). 
On en déduit immédiatement : 
GjoKO1 = lEjxi + djno1 + Ôx0j — dj0k (B.2) 
puis : 
CjOkOIOm = LEjklOm + djkO1Om + DkGjOm — dj1GkOm (B.3) 


toujours grâce à (B.1), on a: 


0j0k610m0n = (1e 6p + djx)(1Em0a + Vim)On 
— [—< Em Op Sa — U(Ô;REIm Sa = SimExOp) + dix dim ]On 
“TE Li 2 q p S 
TL [—chEimp — EEimE por 8x Em Sa à JimEirOp) NE djkOtm]On- 
Sous cette forme la trace de 5;6x010m0n présente des caractères de 


symétrie très commodes dans nos calculs. 
Maintenant, on obtient de façon évidente : 


Tr 6;6x — 45 ;r 
Tr o;6xo1 — hrejrr 
Tr 6;0x016m = M{djxÔm + OniOjim — SxmÔ;t) 


Q NS VE À \ 
Tr 6;0k010m0n = ME djhelmn + JlmEjhn — Ejk EimEpan)- 
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Réunions prévues en 1962 sous le patronage 
de l’Union internationale de Physique pure et appliquée. 


Vacuum ultraviolet radiation physics. Los Axcezes 1, 16-19 Avril 1962. 
Renseignements : Prof. G. L. Weiïssrer, Univ. of Southern California, 
University Park, Los AnceLes 7, Calif., U.S. A, 


Sector focussed cyclotrons. Los AxGeLrEs 2, 17-20 Avril 1962. Renser- 
gnements : Prof. B. TT. Wricra, Dept. of Physics, Los ANGELES 24, 
Cahf., U.S. A. 


Mécanique statistique des phénomènes irréversibles. New York, Prin-. 
temps. Renseignements : Prof. E. Moxrrozz, I. B. M. Research Lab., 
Yorkrown Hercars, N. Y., U. S. A. 


Magnetic and electric resonance and relaxation. Ernpnoven, 2-7 Jul- 


let 1962. Renseignements : Dr. D. J. Kroow, Philips Research Lab., 
Einpnovex, Pays-Bas. 


Physique des hautes énergies. GENÈVE, 4-11 Juillet 1962. Renseigne- 
ments : C. E. R. N., GENÈVE 23, Suisse. 


Semiconducteurs. Exerer (U. K.), 16-20 Juillet 1962. Renseigne- 
ments : The Institute of Physics, 47, Belgrave Square, Lonpow, 
S. W. 1, G.-B. 

Résonance paramagnétique. Jérusazem, 16-20 Juillet 1962. Renseigne- 
ments : Prof. W. Low, Hebrew University, JÉRUSALEM, Israël. 


Théories relativistes et gravitation. Varsovie, 25-31 Juillet 1962. Ren- 
seignements : Prof. L. Ixrerp, ul. Hoza 69, Varsovie, Pologne, 


Formation des images et vision. Munrcu, 19-26 Août 1962. Renseigne- 
ments : Prof. H. Scno8er, 205, Arnulfstrasse, Municx 19, Allemagne. 
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Acoustique. Copevmacur, 21-28 Août 1962. Renseignements : Prof. 
F. Ixcersrev, Oestervoldgade 10, CorsenaæaGuEe K, Danemark. 


Crystal lattice defects. Kvoro, 7-12 Septembre 1962. Renseignements : 
Prof. R. R. Hasieurt, Dept. of Metallurgy, University of Tokyo, Bun- 
kyo-ku, Tokyo, Japon. 

Très basses températures. Loxpres, 16-22 Septembre 1962. Renseigne- 
ments : Prof: G. O, Jones, Queen Mary College, Mile End Road, Lox- 
Don, E. 1, G.-B. 


Physique nucléaire des basses énergies. [rarre. 


La Conférence internationale de spectroscopie et le X€ Colloque interna- 
tional de spectroscopie auront lieu du 18 au 22 juin 1962 à l'Université de 
Maryland, College Park, Md, Wasninerox, D. C. 


| 


Renseignements : M. F. Bourpox, Scriber, General Chairman, Inter- « 


national Conference of Spectroscopy 1962. National Bureau of 
Standards, Wasxincron 25, D. C., U. S. A. 
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The collected works of Irving Langmuir, par Guy Surrs ( Pergamon 
Press, édit.), 1960. 


Fuel element fabrication. Proceedings of a Symposium held in Vienna, 


May 1960 (Academic Press). Loxnon-New York, 1961. ve 


Advances in electron tube techniques. Proceedings of the fifth U.S. Natio- - 


nal Conference. David SLarer {Pergamon Press), 1961. 


Méthodes mathématiques pour les sciences physiques, par Laurent 


SCHWARTZ, Professeur à la Faculté des Sciences de Paris, avec le . 
concours de Denise Huer. 1 vol. 302 p. fig. Collection « Enseignement 


des Sciences » (Hermann, édit.). Paris, 1961. Prix relié : 45 NF. 
Propriétés physiques des cristaux (leur représentation par des tenseurs et 


des matrices), par J. F. Nve (Brisror). Traduit par D. BLanc et. 
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> Th. Pusor. 1 vol. 344 p. fig. (Dunod, édit.). Paris, 1961. Prix 
brche: 56 NF. 


Constantes sélectionnées relatives aux semi-conducteurs. Tables de cons- 
tantes sélectionnées, n° 12, 1 plaquette, 65 p. (Gauthier-Villars et Cie, 


3 édit.). Parts, 1961. Prix : 27 NF. 


Physique I (Précis de Physique à l'usage du P. C. B. et du S. P. C. N.), 
par Maurice Curre. 1 vol., 336 p., 226 fig. (Presses universitaires de 
France, édit.), Paris, 1961. 


Les Mathématiques amusantes et sérieuses, par N. A. Courr. 1 vol., 
212 p., 18 fig. (Dunod, édit.), Paris, 1961. Prix : 0,80 NF. 


Chimie physique des semi-conducteurs, par J. P. Sucxer. 1 vol., 222 p., 
95 fig. (Dunod, édit.), Paris, 1961. Prix relié toile souple : 19 NF. 
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LE PROFESSEUR LUCAS LAURÉAT DU PRIX 
DE LA FONDATION JAFFÉ 


Sur la liste des prix et subventions attribués en 1961 par 
PAcadémie des Sciences et rendue publique récem- 
ment, nous relevons avec plaisir le nom du PROFESSEUR 
RENÉ Lucas, de la Faculté des Sciences de Paris, Direc- 
teur de l’École supérieure de Physique et Chimie indus- 
trielles de la Ville de Paris, lauréat d’un prix de 
20 000 NF de la Fondation Jaffé, au titre de l’ensem- 
ble de ses travaux, notamment sur /s propriétés optiques 
des milieux soumis aux ultrasons. 


La Rédaction des Annales de Physique adresse à 
M. Lucas, Directeur de la Revue, ses félicitations et y 
joint ses sentiments reconnaissants pour l’aide qu'il 
veut bien lui apporter. 
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: 


Réalisation de diamants semi-conducteurs artificiels. 


Le Laboratoire de Recherches de la General Electric Co. (U. S. A4} 
vient d'annoncer la possibilité de réalisation synthétique de diamants 
semi-conducteurs, dont il n’existe que des échantillons irès rares 3 
l’état naturel. 

La structure physique de ces diamants artificiels est voisine de celles 
des diamants naturels. La qualité « semi-conduetrice » est communiquée: 
au diamant par addition d’impuretés telles que bore, béryllium ou alus 
minium, dans une proportion inférieure à 1 p. 100, ajoutées au mélange 
habituel de graphite et de produits de catalyse qui donne le diamants 
Ce mélange est soumis à une pression de l’ordre d’une centaine de 
kilogrammes, à une température d'environ 6000 C. * 

Avec les impuretés précédentes, le diamant semi-conducteur obtenus 
est du type positif, et de teinte bleuâtre, comme le sont les diamants” 
naturels possédant la même qualité électrique (parmi eux se trouverait, 
le diamant Æope, célèbre pour sa couleur, mais de propriétés élec- 
triques encore inconnues). ‘ 

Avec du soufre ou du silicium comme impuretés, les diamants obte- 
aus seraient du type négatif. 
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